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TERMOLUMINESANS YONTEMIYLE KUVARS KRISTALININ TUZAK
ENERJi PARAMETRELERININ BELIRLENMESI

Seda GUNESDOGDU

Anahtar Kelimeler: Termoliiminesans, Kuvars, Gama Radyasyonu, Radyasyon
Dozimetrisi

Ozet: Radyoaktif 1ginlar, madde ile etkilestiklerinde madde icinde kalici olan bir
takim fiziksel ve kimyasal degisiklikler meydana getirirler. Fiziksel bir teknik olarak
bilinen termoliiminesan olay, madde i¢inde olusan fiziksel degisiklikleri incelemek
icin kullamlmaktadir.

Bu ¢ahgmada, kuvars kristalinin termoliiminesans Ozellikleri incelenmigtir. Bunun
icin kuvars kristali 100°C, 200°C ve 300°C sicakhklarinda aniliye edilmis ve aniliye
edilen ornekler 0.16 kGy, 0.33 kGy, 0.66 kGy ve 0.99 kGy y-isimasi altinda
iginlanmuglardir. Daha sonra 1gmlanan 6rnekler 3.1 °C/s, 5.2 °C/s, 7.1 °C/s, 9.4 °C/s
1sitma hizinda 1s1l 151ma egrileri ¢izilmigtir. Bu 1s1] 1g1ma egrileri yardimiyla doz-TL
sayim iligkisi ile 1s1itma huzi-pik sicakhig: arasindaki iligkiye bakilmig ve enerji tuzak
parametreleri belirlenmigtir.

Doz-TL sayim iligkisi siirekli bir lineerlik gosterildigi ve bu nedenle kuvars
mineralinin radyasyon dozimetresinde kullamlabilecegi saptanmustir. Isitma hizina
bagh olarak pik sicakligimin kaymasi, elektron tuzak derinliklerinin belirlenmesinde
bir yontem olarak kullamlmigtir. Bu islemde kuvars kristalinin enerji
parametrelerinin farkhi anilasyon sicakliklan ve igmlama dozlarna goére farkh
degerler aldig1 saptanmugtir.



DETERMINATION OF TRAP ENERGY PARAMETERS OF QUARTZ BY
THERMOLUMINESCENT METHOD

Seda GUNESDOGDU
Keywords: Thermoluminescence, Quartz, Gamma Radiation, Radiation Dosimetry.

Abstract: Nuclear radiation causes physical and chemical changes in matters when
irradiated. The change in materials caused by irradiation can be detected by different
methods. Among these methods, Thermoluminescence (TL) as a physical tecnique,
can be used to investigate these physical changes in matters.

In this study, TL properties of quartz have been investigated by TL method. For this
aim, the crystalline powder quartz samples are annealed at 100°C, 200°C and 300°C
respectively. The samples annealed at various temperatures are irradiated at 0.16
kGy, 0.33 kGy, 0.66 kGy, 0.99 kGy under gama radiation. Irradiated samples are
then measured at rate of temperatures of 3.1°Css, 5.2°C/s, 7.1°C/s, 9.4°C/s and their
glow curves are recorded. In addition, the dose-TL relationship is determined by
means of glow curves recorded.

The relationship between dose and TL measurements shows a linearity in the
investigated dose range. That is, the TL measurements increase with the irradiation
dose. For this reason this metarial can be used in radiation dosimetry.

The shift of peak temperatures depending on the rate of temperature is used as a
method to determine the trap depts of electrons. In this study, the energy parameters
of crystalline quartz are found to have different values depending on various
annilation temperatures and also on irradiation doses.



ONSOZ VE TESEKKUR

Bu cahgymada kuvars kristalinin termolitiminesans oOzellikleri farkli sicakliklarda
.aniliye edilmesine bagh olarak 0.16 kGy, 0.33 kGy, 0.66 kGy ve 0.99 kGy gama
igimas1 altinda incelenmis, doz-TL saymm iligkisi ile 1sitma hizi-pik sicakhig
arasindaki iligki ve enerji tuzak parametreleri belirlenmigtir.
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- SIMGELER DIiZiNI ve KISALTMALAR

A : Kiitle numarasi

A"  : Birim zamandaki yeniden birlesme gegis katsayisi
A?  : Birim hacimdeki yeniden birlesme gecis katsayist
: Alfa 1g1masi

: Kinetik mertebesi

: Kristalin 1s1tma iz

: Beta 151m

: Pozitron

: Isik huzy

: Orant1 sabiti

: Alic1 seviye ile iletkenlik band1 arasindaki tuzak derinligi
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: Verici seviye ile valans bandi arasindaki tuzak derinligi
: Elektromanyetik radyasyon
: Enerji tuzak derinligi

: Alicilarin enerji seviyesi

®

tM ™ ot

[

: Yasak enerji aralig:

Er : Fermi enerjisi

Ex : Kinetik enerji

E, : Vericilerin enerji seviyesi
F(E) :Fermi fonksiyonu

F(r) :Atomik kuvvet

Y : Gama 151m1

h : Planck sabiti

I(t) :Ismma siddeti

I : Baslangigtaki 151ma giddeti
A : Bozunma sabiti

k : Boltzman sabiti
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: Pargacik kiitlesi

: Elektronun kiitlesi

: Elektron yogunlugu

: Foton yada parcacik sayisi

: Tuzaklanmus elektronlarin sayisi

: Elektronlarla dolu durumlarin sayist
: Baglangicta tuzaklarda tuzaklanmug elektron sayisi
: Toplam tuzak' sayisi

: Durum enerji yogunlugu
: t aminda bozunmamus olarak kalan ¢ekirdek sayisi
: Baglangigtaki radyoaktif ¢ekirdek sayisi

: Alic1 yogunlugu

: Katki yogunlugu

: Verici yogunlugu

: Elektron mobilitesi

: Bogluk mobilitesi

: Bosluk yogunlugu

: Elektronlanin tuzaklardan ka¢gma olasihigi

: Yeniden birlesme olasilig:

: Isimah gegis olasiliklarinin orani

: Isimasiz gegis olasiliklarinin orani

: Radyasyon miktan

: Elektrik yiikii

: Olasilik yogunlugu

: Tletkenlik

: Ahlici iletkenligi

: (-) yiiklii elektronlarn iletkenligi

: (1) yiiklii bogluklarn iletkenligi

: verici iletkenligi

: Uyanilma seviyelerinde elektronun kalma siiresi

: Liiminesans verimi
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Sh

: Rontgen

: Atomlar aras1 uzaklik

: Rad

: Radyasyonun gectigi yiizey
: Frekans faktorii

: On eksponansiyel faktor
: Ayirim sabiti

: Ayirim sabiti

: Ak

: Mutlak sicaklik

: Zaman

: Baslangigtaki sicakhik

: Yar1 6miir

: Istma egrisinin en biiyiik degerine karsihik gelen sicaklik
: Radyasyon frekansi

: Notrino

: Antinétrino

: Parcacik hizi

: Enerji genigligi

: Potansiyel enerji

: X 151m1

: Atom numarasi

ANAEM : Ankara Niikleer Aragtirma ve Egitim Merkezi

DA
esb
IR
ICRU
IR
Gy
TL

: Dogru akim
: Elektrostatik yiik birimi
: Kirmuzibtesi 151n
: Uluslararas1 Radyasyon Birimleri Komisyonu
: Kirmuzibtesi 151n
: Gray

: Termoliiminesans



TLD : Termoliiminesans dozimetre -
TSC : Termik uyarim iletkenligi
uv : Mordtesi 151
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1.GIRIS

Yasadigimz ¢evre dogal bir radyasyon banyosu iginde yer almaktadir. Bu radyasyon
banyosuna en bilyiikk katkiyr uranyum ve toryum bozunum zincirinde yer alan
radyoaktif izotoplar,_ potasyum-40 izotopu, uzaydan diinyamiza ulasan kozmik
isinlar, ve karbon-14 yapar. Bu ortamda bulunan her madde, bulundugu siirece,

sozkonusu radyoaktif 1ginlarn etkisi altinda kahr.

Radyoaktif elementler iki tiir i51mm yayar. Bunlar alfa ve beta gibi pargacik yapil
ig1nlar ile elektromanyetik enerji karakterinde olan gama igmlanidir. Bu isinlar madde
ile etkilestiklerinde madde iginde kalict olabilen bir takim fiziksel ve kimyasal
degisiklikler meydana getirirler. Radyoaktif 1sinlarin etkisi ile meydana gelen bu
degigsimler, maddenin etkisinde kaldig: radyasyon miktarn ile orantilidir. Dogal
radyasyonlanin madde i¢inde meydana getirdikleri ve madde tarafindan korunan bu
degisimler, “Niikleer Teknikler” olarak adlandirlan bazi fiziksel metodlarla
Ol¢giilebilmekte ve boylece o maddenin o ortamda bulundugu siirece toplam ne kadar

radyasyona maruz kaldig: saptanabilmektedir.

Radyoaktif 1ginlar, ozellikle yariiletken maddeler ile etkilesmeleri sonucu madde
yapisinda bulunan kusur veya kirliliklerden dolay:r bazi kalici etkiler meydana
getirirler. Yarniletken maddelerin icinde meydana gelen bu etkileri saptiyabilmek
amaci ile kullanilan niikleer tekniklerden bazilar1 Termoliiminesans (TL), Elektron
Spin Rezonans (ESR) ve Niikleer iz analiz teknikleridir.

Termoliiminesans olay, katilarin band teorisi ile agiklanmaktadir. Bu tezin ikinci
bolimiinde ayrnntili olarak anlatilmugtir. Kristal yapih kati maddelerde valans
bandinda bulunan elektronlar radyasyon etkisiyle uyarip iletkenlik bandina gegisleri
esnasinda iki band arasinda yer alan yasak band araliginda tuzak ve potansiyel
cukurlarinda yakalamirlar. Termik enerji aldiklarinda, tuzaklarda yalitilomg olarak
bulunan elektronlar yeniden iletkenlik bandina gikabilir ve bir 151k salarak tekrar



valans bandina donebilirler. Bu elektronlardan bazilani tuzaklarda 10° ile 10® yil
gibi uzun bir siire kalabilme ozelligi gosterirler. Bu elektronlanin uyanldiklan
seviyeden kararh enerji seviyelerine doniisleri esnasinda yayinladiklar 15181n giddeti,
. tuzaklarda yakalanmg elektron sayisi, yani kristal tarafindan yutulan radyasyon dozu
ile orantilidir. Madde tarafindan alinan radyasyon dozunun 1si1l iglemle bu yontemle

belirlenmesine “termoliiminesans islem™ denir.

Bir niikleer teknik olarak termoliiminesans islemin, arkeoloji, jeoloji, katihal fizigi,

biyoloji, organik kimyada ¢esitli kullanim alanlan vardir.

Tezin iigiincii boliimiinde termoliiminesans olay ile ilgili temel kavramlar iizerinde
durularak TL teorileri incelenmigstir. Ayrica termoliiminesans islemini uyguladigimiz
kuvars mineralinin enerji tuzak derinligini ve parametrelerini belirlemek igin

kullandigimuz farkli isitma yontemi verilmigtir.

Aniliye (tavlama) edilen kuvars mineralinin yapisi, 1sinlamada kullanilan radyoaktif
gama 151mn 6zellikleri ile diger radyoaktif iginlardan farki, radyasyonlarin maddeyle
etkilesmeleri ve radyasyon doz birimleri ise dordiincii boliimde ele alinmgtir.
Besinci boliimde yapilan deneysel ¢alismada kullamilan cihaz olan TL cihazi ve
Olciimler hakkinda agiklamalar yapilmugtir. Son boliimde ise yapilan c¢aligmalarin

sonuglan ve degerlendirmeleri yeralmaktadir.
1.1. Termoliiminesans Olayinin Tarihgesi

Termoliiminesans’mn varligt 300 yil Oncesinden bilinmektedir. Termoliiminesans
(TL), ilk defa Boyle tarafindan 1663 yilinda elmas kristalinde, daha sonra da
Elsholtz ve Oldenburg tarafindan florit kristalinde gozlenerek kayitlara gegirilmigtir.
Bu zaman araliginda birgok benzer aragtirmalar yapilmugtir. Kuvars mineralinde ise

termoliiminesans deneylerini ilk olarak Du Fay (1738) ger¢eklestirmigtir.

Radyoaktivitenin kesfinden sonra H. Bequerel , radyum igimas1 altundaki florit
kristalinde TL ve anilasyon olaym incelemigtir. Daha sonra Wiedeman (1895) dogal

radyoaktivitenin, minerallerin TL 6zelliklerine olan etkisini tespit etmigtir.
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Yiizyihmzin ilk otuz yilinda, ozellikle radyasyon altinda minerallerin
renklendirilmesi ile ilgili olarak bircok yaymn yapilmus olup, bunlardan biiyiik
¢ogunlugu iyonize edici radyasyon altindaki uyanlma olayi ile ilgilidir. 1950’lerden
_ sonra kuvars’m optik ve elektriksel 6zellikleri incelenmeye baglandi ve o zamandan
giiniimiizede birgok aragtirmaci kuvars mineralinde termoliiminesans ozellikleri

incelemiglerdir.



BOLUM 2. KATILARIN BAND YAPILARI VE OZELLIKLER}

Bu bélimde ¢alismamizin fiziksel temelini olusturan termoliiminesans olaymm alt
yapist olarak kristallerde baglanma ve bag gesitleri; termoliiminesans agiklamamizda

kullanacagimiz band teorisi ve buna dayal: iletkenlik 6zellikleri verilmektedir.

2.1. Kristallerde .Baglanma ve Bag Cesitleri

Atomlarin veya molekiillerin bir araya gelerek katilari olusturmasinda etkili olan

kuvvetlere bag kuvvetleri denir.

Atomlar aras1 ve atom i¢i baglanmalarda etkili olan kuvvetler, atomlan bir arada
tutan ¢ekme kuvveti ile atomlarin birbirine yakin olmasini 6nleyen itme kuvvetidir.
Bu kuvvetlerin etkiledigi A ve B gibi iki atomlu bir sistem gozoniine alinirsa, A
atomunun potansiyel alanindan dolay1 B atomunun potansiyel enerjisi ,

V() = ~%+£,,, @1

or

esitligi ile hesaplanir. Burada r, atomlar arasi uzakhigi, n ve m kiigiik tamsay: degerli
sabitleri, o ve B’da sabitler olarak (-o. / 1) ¢ekme potansiyelini, (B / ™) ise

itme potansiyelini temsil eder. Atomik kuvvet ise,

F(r)=~%rY:— no.  mp

r n+l

2.2)

m+1

r
esitligi ile verilir.
Kristalin baglanma enerjisi ise, aym elektron diizenini koruyacak sekilde kristali

serbest ve yiiksiiz atom bilegenlerine ayirmak icin verilmesi gereken enerji olarak

tanimlanir,



Baglanma tiirlerindeki farklihklar, maddeye farkli 6zellikler kazandirir. Kazandirdig:
Ozelliklere bagh olarak bu bag ¢esitleri dort boliimde incelenir (Nicols and Vervolin
1966).

2.1.1. Iyonik Bag

Bu bag, iki atomun bir veya daha fazla elektronunun komsu atoma gegerek negatif ve
pozitif yiikli iyonlar olugturmasiyla meydana gelir. Omek olarak sodyum kloriir
(NaCl) kristali verilebilir. Bu kristalde iyonik bag, sodyumun bir elektronunun
klor tarafindan alinarak sodyumun (+), klorun (-) degerlikli olmasiyla agiklamir ve iki
iyon arasindaki baglanma enerjisi yaklagik 6.13 eV’ dur. Bu zit yiiklii iyonlar
arasindaki etkilesme elektrostatik kuvvet seklinde olup yilk dagihmlan komsu
atomlarla etkilestikleri bolgeler diginda kiiresel simetri gosterir.

2.1.2 Kovalent bag

Ayni veya farklh atomlann elektron ¢iftlerinin  birbirine baglanmas: ile olugur.
Atomlar arasinda elektron ahgverisi olmadigi i¢in iyonik bag olusmaz. Bu
elektronlar, baglanan atomlarin birine degil, ikisine birden aittir. 4A grubundaki
biitiin yariletken elementler (karbon (C), silisyum (Si), germanyum (Ge), vs.) ve
elmas kovalent bagh kristallere Ornek olarak verebilir. Elmasin yapisindaki her
karbon atomu, kendisine en yakin dort atom ile 109”lik agilarla baglanir. Bu

atomlarin baglanma enerjileri 7.3 eV olarak verilmektedir.

Baz1i kristalleri tamamiyla iyonik veya kovalent olarak siniflandirmak olanakl
degildir. Kuvars’da goriildiigii gibi bu katilar ara karakterli baglara sahiptir.

2.1.3 Metalik bag

Metallerin en dig yoriingesinde bulunan valans elektronlann sayis1 ¢ok azdir ve zayif
olarak ¢ekirdege baghdirlar. Bu baglanma sonucu siki kovalent bag olugturamazlar.
Bundan dolay1 metallerin valans elektronlari, pozitif iyonlarin olusturdugu potansiyel

icinde serbest¢e haraket eden bir gaz bulutu olarak diigiiniilebilir. Metallerin iletken
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olma &zelligi, bu serbest elektron bulutunun varlig ile agiklanir. Elektron bulutu ile
pozitif yiiklii iyonlar arasinda Coulomb elektrostatik etkilesmesi meydana gelerek
metalik bag olugur . Ornek olarak lityum atomunun metalik baglanmas: verilebilir .

2.1.4 Van der Waals bagi

Bu bag, iki atomun son yoriingelerindeki elektronlarin zayif dalgalanmalarindan
olusan dipollerinin zaylf etkilesmesi sonucu olugur. fyonik ve kovalent bagdan daha
zayifur. Kristal ortamindaki elektron dagilimi serbest atomdaki elektron
dagilimindan farkh degildir. Van der Waals bagi birgok organik molekiilde ve asal
gazda goriiliir (Durlu 1992).

2.2 Katilaritn Band Teorisi

Kati yapilar icinde atomlar veya molekiiller, kisa mesafede periyodik olarak
yerlestiklerinde kristalleri olugtururlar. Kristaller i¢inde atomlarin bulunabilecegi

izinli ve izinsiz (yasak) enerji bandlan1 bulunur.

Izinli enerji bandlan ikiye aynlir (Sekil 2.1). Bunlardan valans (degerlik)
elektronlarinin  yer aldig1 enerji bandina valans bandi, valans bandmmn iistiinde
yer alan ve tiimii ile bog olan enerji bandina ise iletkenlik band: denir. Izinli olmayan
banda ise yasak enerji band araligi denir ve kristal igerisinde valans band: ile

iletkenlik band1 arasinda bulunur ($ekil 2.1).

] Tletkenlik
Bandi (bos)
Enerji(E)

Yasak Band

Valans
Bandi (dolu)

Mesafe ’
Sekil 2.1. Bir katidaki iletkenlik ve valans bandlarinin gésterimi’
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2.2.1. Katilarda iletkenlik ve yalitkanhk

Izinli ve izinli olmayan bandlar kat1 yapilanin farkhlagmasina neden olurlar. Eger
izinli enerji bandlan valans elektronlaniyla tamamen dolu veya tamamen bos ise,
kristal yalitkan gibi davranir. Yahtkanlarda dolu bir bandla (valans bandi) bir sonraki
bos band (iletkenlik bandi) arasindaki yasak enerji araligr (Ep), bir elektronun
gecemeyecegi kadar genigtir (Sekil 2.2.c). Bu yiizden 1s1 ve elektrigi iletmezler.

izinli enerji bandlan igice gegmis ve kismen dolu iki band gibi davramirsa kristal
iletken olur (Sekil 2.2.a) . Buna gore tiim metaller iletkendir, 1s1 ve elektrigi iletirler.

iletkenlik
bandx
iletkenlik
iletkenlik band:
bandi E,

Enerji Enerji Enenjif .«

Mesafe
()
Sekil.2.2. a) Bir iletkenin band yapis
b) Bir yaniletkenin band yapisi

¢) Bir yahtkanin band yapisi

2.2.2. Katilarda yaniletkenlik

Mutlak sifir sicakbginda (T=0° K’da) iletkenlik bandi tamamen bos olan ve dolu
valans banddan bir elektronun gegebilecegi bir E, enerji araligiyla aynlan katilara
yariiletken denir (Sekil 2.2.b). Valans bandindaki bir elektrona, iletkenlik bandina
¢tkmaya yetecek kadar bir enerji verilmezse elektriksel iletkenlik saglanmaz, kati bir
yalitkan olarak davramir. Gerekli uyanilma enerjisi, yasak enerji arabgimn olgiisiidiir.
Bu enerji optik, 1sisal veya mekanik yolla saglanabilir.
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Valans bandinda bulunan elektronlar yeterli miktarda bir enerji alarak uyanldiklan
zaman, valans band smirnindan yasak enerji bélgesine, oradan da iletkenlik band
smmrma  gegerler ve geride, valans bandinda bogluklar birakirlar. Bogluklar, bir
elektriksel veya manyetik alan icerisinde art1 elektron yiikiine (+e) sahipmié gibi
davramrlar ve elektronlarla birlikte elektriksel iletkenlige katkida bulunurlar.

Genel olarak iki tip yaniletken vardir. Bunlar;

1) Has yaniletkenler: Saf germanyum veya silisyum iginde termal yolla elde edilen
bogluklar ve elektronlara sahip yaniletkenlerdir.

2) Katkih yaniletkenler: Has yaniletkenlere periyodik tablodaki ITI. veya V. grup
elementlerin -(bosluklan veya elektronlarinin)  eklenmesiyle elde edilen

yaniletkenlerdir.

Birim hacimdeki elektron veya bosluklarin sayisi, yaniletkenlerin Onemli bir
ozelligidir ve onun elektriksel iletkenligini tayin eder. Bu yiizden, yasak enerji
araligina bagh olarak, has yaniletkenlerin elektron veya bogluk konsantrasyonunu
bulmak gerekmektedir. Yaniletkenlerde, iletkenlik bandindaki elektronlarla valans
bandindaki bosluklarin konsantrasyonu denge halindedir. Bu istatiksel denge Fermi
seviyesi ile saglanir. Fermi seviyesi ger¢ekte varolmayan ancak yasak enerji
bolgesinin herhangi bir yerinde bulundugu kabul edilen bir enerji diizeyidir.
Herhangi bir nedenle elektron veya bogluk sayilan artarsa, dengeyi saglamak i¢in

Fermi seviyesi sirasiyla iletkenlik veya valans bandina dogru yaklagir.

Fermi faktorii olarak bilinen ve F(E) ile gosterilen E enerjili bir diizeyin, bir kati
yap1 i¢inde elektronlarla dolma olasilig:

1

1+ eE-Es)/kT+1

F(E) = 2.3)

ifadesi ile verilir. Burada Er Fermi enerjisini, k Boltzman sabitini, T ise mutlak
sicakligy ifade eder. F(E) Fermi fonksiyonunun (kT) enerjisiyle degisimi Sekil 2.3’
de goriilmektedir (Croissette 1965).



v

0 0.5 1 F(E)

Sekil 2.3. iki farkh sicakhik igin enerjinin (kT) bir fonksiyonu olarak Fermi
faktorii

Denklem (2.3)’e gore Fermi fonksiyonu T= 0°K’da iki deger alir. Bunlar E>FEg igin,

F(E) = 1 —=0 2.4
1+e
E< Eg iqill,
1
F(E) = —=1 2.5)
1+e

seklindedir. Buradan F(E) degerinin, Fermi enerjisinin altindaki biitiin enerji
degerleri icin 1 degerini aldigy, iistiindeki biitiin enerji degerleri i¢in 0 degerini aldig:
goriiliir. Eger T= 0°K, Denk (2.3)’de yerine konulursa, degeri E=Eg i¢in,

1 1
F(E) = == 2.6
(E) 1+e* 2 (2.6)
elde edilir. Fermi seviyesinin yerini bulmak i¢cin
[n(E)E = [N(EB)F(E)E Q.7

denklemi kullanilabilir. Burada n(E) elektronlarla dolu durumlarin sayisi, N(E)’ de
durum enerji yogunlugudur. Bu integralin smirlar, bir bandin en iist ve en alt

seviyeleri olup band igindeki elektronlarin toplam sayisim gosterir.
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Has yaniletkenler olan III. ve V. grup elementleri aralarinda olugan kovalent bagh
bilesiklerin valans elektronu elektriksel alan veya 1s1l enerji etkisiyle uyarihirlar ve 6
iletkenlik, (-) yiiklii elektronlarin sagladig: o, ile, (+) yiiklii bogluklarinin sagladig

o, iletkenliklerin toplamina, yani

o =n (uti) q | (2.8)

esit olacaktir. Burada; n, elektron veya bogluk yogunlugu (has yaniletkenlerde
elektronlarla bogluklar ¢iftler halinde bulundugu i¢in yogunluklan esittir (p=n)) ; Hn,
up elektron ve bosluklarin mobiliteleri; q’da elektrik yiikiidiir. Has yaniletkenlerde
elekronlar ve bogluklar yasak enerji araliginda bulunmazlar ve Fermi seviyesinin yeri

sicakliga bagh degildir ve

Er=(E, + B5) 12 (2.9)

bagimtisindan goriildiigii gibi yeri E,” nin tam ortasindadir. E, burada iletkenlik
bandindaki enerji seviyelerini, E, ise valans bandindaki enerji seviyesini gosterir. Bu

enerji seviyeleri, yasak enerji araligimin ortasina gore simetrik yerlegmiglerdir.

Katkil: yaniletkenlik, yariiletken atomun yerine katki atomu adi verilen ve genellikle
periyodik tabloda III . veya V. grupta yer alan elementlerin atomlarinin birinin
geemesiyle olugur. Eger katki atomu V. grubun elementlerinden birisi ise (As, P ve
Sb gibi), bu elementlerin atomlarinin bes valans elektronu vardir. Bu atomlar saf
germanyum veya silisyum has yariletkenleriyle 4 kovalent bag yaparak, baglarin
disinda bir elektron birakirlar. Boyle bir yaniletkene n-tipi (negatif akim tastyicisi)
veya verici (donor) yariletken denir ve elektrik akimini negatif yiikler olusturur. Ote
yandan katk: atomu III. grup elementlerinden biri ise (B, Al, Ga ve In gibi) atomun
ti¢ valans elektronu vardir. Bu atomlar saf germanyum veya silisyum kristali ile 4
kovalent bag yaparak, baglarin tamamlanmas i¢in diger bagdan bir elekron alirlar.
Elektron alinan bagda geride bir bogluk kalir. Bu tip yaniletkenlere ise p-tipi (pozitif
akim tagtyicist) veya ahici (acceptor) yariiletkenler denir ve elektrik akimim bogluklar

yani pozitif yiikler olusturur.

Katkili yaniletkenlerde, katkilar yasak enerji araliginda bulunabilirler. Bu durum
band modeline gore miimkiin degildir. Fakat bunlar safsizlik durumunu belirttigi i¢in
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E, arahgma yerlegebilirler. Vericilerin, besinci elektronunun enerji seviyesi,
iletkenlik bandimin tam altindadir ve valans banddan Ey enerji arahigi kadar
yukanidadir. letim elekironu ad1 verilen besinci elektron AE= E,- Ey kadar bir enerji
. alarak iletkenlik bandina gecer ve iletimi saglar (Sekil 2.4). Aym sekilde alicilarn,
diger banddan bir elektron alarak geride bosluk birakan enerji seviyesi, valans
bandinin tam iistiindedir ve valans banddan E, enerji araligy ile ayrihr. Bu elektron,
AE=E,-FE, farkina esit enerji ile valans banddaki elektron iyonize olarak, bosluk enerji

seviyesine geger.

letkenlik Band Iletim elektronu [letkenlik Band1
. N ' °
"""" '\ITT AE Alic1 Seviye
Verici seviye AE
- — TT./T
N 0 . .
Valans Band1 Valans Bandi > Bosluk

Sekil 2.4 Verici ve alic1 enerji seviyelerinin yasak enerji arahgindaki yeri

Vericilerde o, iletkenligi, N verici elektronlanmin iyonize olan yogunlugunu, p.,
verici elektron mobilitesini ve q elektrik yiikiinii gostermek iizere
ov=u N, q (2.10)

denklemiyle verilir. Elektriksel alan veya sicaklik arttirilirsa N verici yogunlugu

artar ve sinur halinde Ny maksimum katki yogunluguna esit olur.

Alict yaniletkenlerde o, iletkenligi, N, alict bosluklarin elektronlarla dolma

yogunlugunu, L, alict bogluk mobilitesini ve q elektrik yiikii ise o, iletkenligi

G.=Ma N, q . (2.11)

denklemiyle verilir. Elektriksel alan veya sicaklik arttiriirsa, N, ahci yogunlugu

artar ve biitiin bogluklarin doldugu simir halinde N = N, olur.
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fletkenlik bandindaki elektron sayis: valans bandindaki elektron sayisindan fazla olup
verici yarniletken olugursa, Fermi enerji seviyesi yasak enerji araligimn ortasmin
iletkenlik bandmdaki elektron
sayisindan fazla olup alic1 yaniletken olugursa, Fermi enerji seviyesinin yeri yasak

enerji araliginin ortasimin altina kayar. Alici ve verici yaniletkenlerin sicaklikla

tistine kayar. Valans bandindaki elektron sayist

degigimi Sekil 2.5’ de verilmektedir.

n- tipi
fletkenlik bandi
- verici
seviye
T=20°C
/ T=100°C
T=100°C
T=20°C
+ + + +
Valans Bandi alici
seviye

Mesafe

Sekil 2.5. Alict ve verici yaniletkenler i¢in Fermi enerji seviyesinin sicaklikla

degisimi
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. BOLUM 3. LUMINESANS ve TERMOLUMINESANS OLAY

Bu boliimde ¢aligmamizin ana konusu olan termoliiminesans olay: incelenmektedir.
Bu kapsam i¢inde 6nce liiminesans olay tanitilmig, ardindan termoliiminesans olay ve
band teorisi ile buna bagh olarak termoliiminesans kusurlarin, tuzaklar ve yeniden
birlegsme merkezlerinin meydana gelisleri agiklanmigtir. Daha sonra termoliiminesans
modellerine deginilmigtir. Son olarakta ¢aligmamizda tuzak enerjisinin ve frekans
faktoriiniin  belirlenmesinde kullanacagimiz yontem olan farkli isitma hizlan

yontemi verilmigtir.

3.1 Liiminesans Olay1

Atomlar ve molekiiller taban enerji seviyesinden wuyarilmis enerji seviyesine
disandan bir enerji alarak gectiklerinde devamh olarak bu seviyede bulunamazlar.
Uzerlerine aldiklan enerjiyi disanya vererek kararhi durum oldugu farz edilen taban
enerji seviyesine gegmek isterler. Bu enerji seviyesine donerken de fazla enerjisinin
bir kismuni 151k (genellikle goriiniir 151k, fakat UV ve IR’de olabilir) seklinde disariya

verirler. Isik aciga ¢ikarilmasiyla olugan bu olaya “liiminesans” denir.

Liiminesans, uyarilma enerjisinin farkliligina gore ¢esitli kissmlarda incelenir:
1.Elektroliminesans: Uyarilma olayi, atom veya molekiile elektrik alan
uygulanmasi ile meydana geliyorsa, bu liiminesans tiiriine elektroliiminesans denir.
2.Fotoliiminesans: Ultraviyole 1sinim atom veya molekiiliin sogurmasiyla olugur.
Floresans, fosforesans ve Raman 151masi bu liiminesans olay1 i¢inde incelenir.
3.Sonoliiminesans: Yiiksek frekansht ses dalgalann veya fononlarla meydana gelen
liminesans olayidir.

4 Katodoliiminesans: Bu liminesans tiirii elektronlarin kristallerle ¢arpigmasiyla
olugur.

5.Triboliiminesans: Bir fosfor veya kristalin parcalanmasi sirasinda goriilen

liiminesans seklidir. Kristal kirtlirken olusan elektriksel degarj sonucunda goriiliir.



-

6.Radyoliiminesans:  Yiiksek enerjili paraciklarm; kozmik  igmlardan,
hizlandiricilardan, radyoaktif maddelerden (y- ismnlani,B pargaciklar, o-1smlarr) veya
diger kaynaklardan elde edilerck olugan liiminesans olayina denir.
7.Kemiliminesans: Bir fosfor veya organik molekiilin kimyasal reaksiyonu
sirasinda serbest kalan enerjinin liminesans 15181 halinde yayilmasidir.
8.Biyoliiminesans: Kimyasal liiminesansin 6zel bir ¢esitidir (Omegin ates bocegi,
deniz 1sildamasi gibi). Biyolojik sistemlerde goézlenen liiminesans olayidir.
9.Tcrmoliiminesans:'Baz1 kat: maddeler 1sitilma ile 151k yayarak liiminesans 6zellik

gosterilir. Bu 151maya termoliiminesans denir.
3.1.1. Floresans ve fosforesans olay1

Liminesans, atom ve molekiillerin uyanldiklan seviyelerde kalma siirelerine
baglidir. Uyanilma seviyelerinde elektronun kalma siiresi icin karakteristik deger 1.,
10 olarak belirlenmistir. Molekiile gelen enerjiyle elektronun uyanlmasmdan
sonra 10 icinde meydana gelen liminesans 1s1maya floresans; 10%s’ den sonra
olusan 1s1maya ise fosforesans denir (Garlick 1949, Mc Keever 1985). Floresans
olay enetji band modeli ile agiklanabilir ve sicakhiga bagh degildir (Fonda 1939).

F Uyanlmg seviye

M Yan kararh seviye

®Y & )y

N Taban seviye
Sekil 3.1 Floresans ve fosforesans olusumu ve enerji seviyeleri

(s):sogurma siireci (f): floresans olay: (fs): fosforesans olayi

Fosforesans olay: ise, enerji band modelinde yasak enerji araliga icinde bir yar
kararh enerji seviyesinin varligr kabyl edilerek agiklanir ve sicakhiga iistel olarak
baghdir (Chen and Kirsh 1981) (Sekil 3.1). Fosforesans olayinda uyarilan bir
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elektron, uyarilms enerji seviyesinden (F) yan kararh enerji seviyesine (M) gegerek
tuzaklanir ve yeterli bir E enerjisi ahncaya kadar bu seviyede kalir (Prigsheim and
Vogel 1946). E encrjisi aldiginda ise tekrar uyarnilms enerji seviyesine (F) ve
. buradan da taban enerji seviyesine (N) 1s1ma yaparak doner. Boylece, gecikmeli

gozlenen bu fosforesans olayinda, yan kararh seviyede elektronun bulunma siiresi;

1=s5" exp (E/kT) 3.1

ile verilir. Burada; k Boltzman sabiti, s frekans faktorii, E, (M) ve (F) enerji
seviyeleri arasindaki tuzak derinligi olarak adlandinlan enerji fark: ,T ise mutlak
sicakliktir.

3.2. Termoliiminesans Olay

Yan kararh tuzakta tuzaklanmig elektronlarin bulunma siiresi 1 idi. Bu siire sicakliga
iistel olarak baghdir. Denklem(3.1) ile belli bir T, sicakliginda, E ve T degerlerinin
belirlendigi ¢ok kiicilk T degerleri i¢in liiminesans i1gmma kolayhkla gozlenebilir.
Tuzak yeterince derinse E>>kT, dir ve T degeri ¢ok biiyiiktiir. Bu durumda elektron
ya yan kararh tuzak seviyesinde sonsuza kadar tuzaklanmis kalacak yada T,” da ¢ok

kiiciik bir olasilikla ( % = —E) esitliginine uygun olarak uyanlacaktir. Omnegin
T

oda sicakliginda (T, =298K) tuzak derinligi E=1.5¢V ve buna bagh olarak s=10'*s™
icin T = 7.3x 10’ y1l olur. Bunun fiziksel anlam, oda sicakhiginda veya daha diisiik
sicakliklarda bu tuzak ile ilgili bir liiminesans 1g1ma gézlenmezken, B=dT/dt dogrusal
oranina bagh olarak ortam sicakliginin arttirilmasiyla, I(t)=n/t bi¢iminde liiminesans
bir 1s1ma elde edilebilecek demektir. T, ortam sicakligs arttik¢a, elektronlarin
tuzaklarda kalma siiresi T azalir ve tuzaklardan elektronlar kurtulup yeniden birlesme
yaptikca 1s1ma siddeti Once artar, tuzagmm bosalmas: ile I(t) azalmaya baglar ve
sicakliga bagh 151ma giddeti egrisi pik seklinde olusur. Liiminesans 1siyla saglanms
oldugundan bu olaya Termoliiminesans (TL) denir. Sekil 3.2’de tuzaklanmis
elektronlarin sayisimn ve TL 15mma giddeti I(t)’nin zamanla degisimi gosterilmigtir.
Cogunlukia bu tip deneylerde sicakhk zamanla dogrusal olarak arttirthir. Sicakligin
zamanla degigimi T=T, +pt esitligi ile verilir. TL 151ma egrisi (glow curve) sicakhgin
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fonksiyonu olarak elde edilen i1s1ma siddetinin egrisidir. Genellikle tuzak enerji
degeri biiyiidilkge pikin olugma sicakhigi artar. Eger degisik enmerji seviyelerinde
tuzaklar bulunuyorsa, ortaya ¢ikan 1518in sicakhga bagh olarak ¢izilmis egrilerinde
birden fazla tepe noktas1 gozlenir.

v

Zaman

v

Zaman

v

Zaman

Sekil 3.2 Termoliiminesans 1s1ma giddeti I(t) ile tuzak merkezlerinde tuzaklanmig

elektron yogunlugunun zamanla degisimi

Herhangi bir madde i¢in tepe noktalarinin konumu sabit olup tepenin altinda kalan
alan, tuzaklardaki elektron sayisiyla, bagka bir deyisle maddeye, aktarilan radyasyon
dozu miktariyla orantihdir. Sekil 3.2’de termoliiminesans piki sabit 1s1tma hizinda
zamana bagh olarak ¢izilmigtir. Uygun derinlikteki bir tuzagin termoliiminesans
isimast, madde i1ginlandig1 siirece her zaman elde edilebilir. Tuzaklardaki
elektronlarin bulunma siireleri birkag dakikadan binlerce yila kadar degisebilir. Buna
kargin 1smmlama ile termoliiminesans okuma arasindaki siire giines sisteminin yas
olan 4.6x10° yih gecemez (Mc Keever 1985). Biitiin katilar, sivilar ve gazlar
wsitildiklarinda 151k yayarlar. Bu sirada gézlenen 1518in rengi ve siddeti cismin
sicakhigina baghdir. Bu olaya isisal-igmim (thermal radiation) denir. Bazi katilarda

gozlenen termoliiminesans 1§1ma ise bu tiir iyimalardan farkhdir. Termoliiminesans
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151ma 151 uyarilmas: sonunda gozlenir, ancak gozlenen igik incelenen maddenin
yapisina, ¢evresindeki ve igindeki radyoaktif maddelerden almis oldugu radyasyon

dozuna baghdir.

3.3. Band Teorisine Gére Termoliiminesans Olay

Termoliiminesans olayi, katilarin enerji band modeline gore agiklanabilmektedir
(Zhang et al. 1993). Bundan dolay: kristal yapih maddelerin termoliiminesansa neden
olan dzelliklerini agiklamada enerji band modeli kullamilacaktr.

3.3.1. Termoliiminesans kusurlarin meydana gelisi

Termoliiminesans olaymnmm meydana geldigi maddeler, alkali halejeniirler, toprak
alkali siilfatlar, metal oksitler, metal siilfitler ve kangik bilesikler olarak bilinir. Bu
maddelerde termoliiminesans olaymnin olusumunu incelemek igin kristal yapilarim
bilmek gerekir. Saf kristaller kusursuz yapilarini, olusumlan sirasinda veya disanidan
isinlamaya tabi tutulduklarinda bozarlar. Boylece kristallerde atomik ve elektronik
kusurlar olusur. Bu kusurlar kristallerin yiik denkliklerini bozmadan maddelerin
farklilasmasina neden olurlar. Bu kusurlarin pek c¢ok gesitleri vardir. Ornegin bir
atomun olmasi gerektigi yerde bir bosluk olabilecegi gibi birden fazla atomda
olabilir, yahut bir atom safsizlik dedigimiz bagka cinsten bir atomla yer degistirmis
olabilir.

Ideal bir alkali halojeniir olan ve iyonik kristal yapisindaki sodyum kloriir (NaCl),
kristal yapidaki kusurlarin olusumunu incelemek igin 6rnek olarak verilebilir. Yiizey
merkezli kiibik yapida bulunan sodyum kloriir kristalinin yiik denkligi, her alkali ve
her halojen iyonunun kendisinden esit mesafede bulunan alti halojen (klor) ve alt1
alkali (sodyum) iyonunun bulunmasi ile saglanir. Bu kristalde olusacak kusurlar,
yiik denkligini bozmayacak olan noktasal 6rgii kusurlaridir.

Ideal sodyum kloriir kristalinin iki boyutlu kristal yapis: Sekil 3.3.a’da verilmistir.
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Sekil 3.3. ideal ve kusurlu NaCl kristalin iki boyutlu 6rgii yapisinin karsilastirnilmast

Bu tiir kristallerde en ¢ok goriilen kusurlardan olan Schottky tipi kusurlar, kristal
icindeki pozitif ve negatif iyonlarn yerlerinden ¢ikarak kristal orgiide bosluklar
meydana getirmesiyle olugur (Sekil 3.3.b). Saf bir kristalin elektrik yiikii bakimindan
nétr olabilmesi icin eksilen alkali iyon sayis: kadar halojen iyon bosluklanininda
olmasi gerekir. Aym sekilde eger ara atomlari alkali ve halojen iyonlarinin arasma
girerlerse, bunlarin oraminin esit olmas: gerekir (Sekil 3. 3.c). Alkali ve halojen
iyonlarin yerlerinden ¢ikarak orgii aralarina yerlesip geride bogluklar birakmasi
Frenkel tipi kusurlardir. Alkali bir iyonun 6rgii noktasim1 birakip bir ara atomu olarak
orgii arasina gegmesi ile pozitif bir frenkel ¢ifti (Sekil 3.3.d), halojen bir iyonun drgii
noktasim1 birakip bir ara atomu olarak orgii arasina gegmesi ile de negatif bir frenkel
cifti (Sekil 3.3.¢) olusur.

NaCl kristalinde, elektronlarla dolu olan badddan enerji karakterli isinlarla yapilan

1s1malar sonucu (6rnegin X ve y iginlari) serbest kalan alkali metal atomunun degerlik
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elektronu, bir CI' iyonunun olusturdugu anyon bosluguna cekilerek tuzaklanmirsa,
elektron kristali renklendirir (Sekil 3.3.f). Bosluga yerlesmis fazla bir elektronu
bulunan negatif iyon bosluguna almancada renk merkezi anlamma gelen
. “Farbzentrum” kelimesinin bag harfini simgelemek iizere “F-merkezi” ad1 verilir. Bu
yakalanan elektronun elektronik iletkenlie bir katkist olmaz. F-merkezinde
tuzaklanmmg olan bir elektron, iginlama veya kristal iyonlan etrafindaki termik
titresimler yardumiyla yeterli enerji aldig1 takdirde, tuzaktan kurtulur. Kurtulmas: igin
gerekli olan bu enerji (Cl) iyonunun vaﬁm elektronlarindan birini serbest hale
getirmek icin gerckli enerjiden daha azdir ve yakalayan anyon boglugunun enerji
seviyesi, yasak band arahiginda yer alr.

Alkali halojeniirlerde olugan diger bir kusur sekli ise, bir ¢ift katyon boglugunun
serbest  bosluklar icin iyi bir tuzak olugturmasidir (Sekil 3.3.g). F-merkezinin
asimetrik benzeri olan bu merkez V-merkez olarak adlandinlir (Seitz 1946).

Kristaldeki iki degerlikli anyon boslugu pozitif yiik, katyon boslugu ise negatif yiik
gibi davramr. Sodyum iyonunun (Na') kristal orgiide bulunmasi gercken yerden
herhangi bir nedenle uzaklagsmasi ile olusan katyon bogluklan, pozitif yiikiin bir
eksilmesi ile bitisik komsu (CI) iyonundan bir elektronu serbest duruma getirmek
icin mevcut enerjide bir azalmaya neden olur ve yasak band arahiginda lokal bir
bosluk enerji seviyesi olugturur. Bu bosluk seviyelerine bogluk merkezleri denir.
Band araligindaki bu bosluk seviyesinin konumu, bir elektronu serbest hale
getirmek i¢in gerekli enerji miktar1 kadardir (Sekil 3.4)(Mc Keever 1985).

Katyon bosluklarinin enerji seviyeleri Fermi seviyesi altinda elektronlarla dolu ve
bosluklan tuzaklanmaya hazir yeniden birlesme merkezleridir. Anyon bosluklarmn
enerji seviyeleri ise, Fermi enerji seviyesinin iizerinde bulunan elektron
merkezleridir. Bu seviyeler ise elektronlan yakalamaya hazir elekiron tuzak
merkezleridir. Aym agiklamalar kristal 6rgiisiinde, 6rgii noktalarina ve 6rgii aralarina
girmig katyon ve anyon safsizlik iyonlan i¢in de sSylenebilir. Elektron ve bogluk
tuzaklanma seviyeleri iceren bir yalitkan veya yariiletken i¢in enerji band diyagramm
sekilde goriilmektedir (Sekil 3.4).
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tuzaklar § —— el D]
’ —_— —_— Elektron
- —_ merkezleri
Yeniden birlesme _ L _—
merkezleri | ~—------- SEDSER b Er X
- —
—— — Bosluk
v e —- Dy |merkezleri
tuzaklar ’ E, .

Sekil 3.4. T= 0°K’de yalitkan ozellik gosteren yaniletken kristalin bosluk ve
elektron merkezlerinin, tuzak ve yeniden birleyme merkezlerine gore
durumu. Fermi enerji seviyesinin altindaki seviyelerin hepsi elektronlarla

dolu iken iistiindeki seviyelerin hepsi bostur.

3.3.2. Tuzaklar ve yeniden birlesme merkezleri

Liiminesans olaylari, alict (acceptor) ve verici (donor) enerji seviyelerindeki
elektron ve bogluklarin sayisal yogunlugunun degismesine dayamr. Bu degisme, bu
enerji seviyelerinden digerine elektronik gegis ile olur. Sekil 3.5’de elektron ve

boslugun yaptig1 bazi elektronik gecisler goriilmektedir.

Madde igindeki atomun valans elektronlarindan biri yeterli enerji alirsa, kristal 6rgii
icerisinde serbestce dolagmasina karsilik gelen iletkenlik bandina gegebilir ((a)
gecigi) Bu gecis, iyonlagtirma meydana getiren bir enerji sogrulmasi ile olur.
Tletkenlik bandindaki her serbest elektron icin, geride valans bandinda bir bogluk
kalir.

Bu elektron bosluk ciftlerinin herbiri kusur merkezlerine ulagip yerlesinceye kadar
kristal icerisinde basi bog dolaslriar. Elektron (b) ve bosluk (e) tuzaklanmasi
gecisleriyle gosterilmigtir. Bunlar 1s1 veya optik uyanm ile tuzaklardan kurtularak
kristal 6rgii igerisinde serbestge dolasabilirler ( (c) ve (f) gecisleri). Serbest elektron
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ve bosluk i¢in, ikinci bir ge¢is olanagida bunlarin dogrudan birlesmesi ((h) gegisi),
veya daha Once tuzaklanmug elektron ve boslugun  dolayli olarak yeniden
birlesmesidir ((d) ve (g) gecisleri). Bu yeniden birlesme olaylan bir 1gik 151mimina
. neden oluyorsa, buna liiminesans denir. Alic1 ve verici seviyeleri, tuzak veya yeniden
birlesme merkezleri gibi davranabilirler. Bunlar arasindaki temel fark, 1s1yla uyanm
ve yeniden birlesme olasiliklarinin oranina baghdir. Sekil 3.5’de elektron tuzaklan
icin, eger (c) gecis olasihg: (d) gecis olasihigindan biiyiik ise, bu seviyeye tuzak

denir.

L) H(©)

@ § t@ @ | o

¢

TR

Sekil-3.5. Yaniletkenler ve yalitkanlarda goriilen elektronik gegisler

(a) iyonlasma

(b) elektron, (¢) bosluk tuzaklanmasi

(c) elektron, (f) bosluk kurtulmasi

(d) elektronun, (g) boslugun dolayl yeniden birlesmesi
(h) dogrudan yeniden birlesme olaylan

o elektron ——  elektron gegisi

O bosluk - i»  bogluk gegisi

Eger (d) gecis olasihign (c) gecis olasiligindan daha biiyiik ise, bu enerji seviyesine
yeniden birlesme merkezi denir. Benzer olarak bosluk merkezi i¢in de (g) ve (f)

gecisleri tammlanabilir.
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Ist alarak tuzaktan kurtulan elektronun kurtulma olasithgr (3.1) denklemindeki
E/kT’ye iistel olarak baghdir. E tuzak derinligi, iletkenlik veya ‘valans band
sinirlanyla tuzak arasindaki enerji farkidir.

Belli bir sicaklikta kiigiikk E degerli merkez, biiyiikk E degerli merkezden tuzak
olmaya daha yatkmdir. Bu nedenle yeniden birleyme merkezleri yasak enerji
bandinin ortalarna dogru yer alirken, elektron ve bosluk tuzaklan kiyilara daha
yakindir (Bkz. Sekil 3.4). Ayrica, yiiksek bir sicaklikta tuzak olan merkez, diigiik

sicaklikta yeniden birlesme merkezi gibi davranabilir.

Tuzak merkezlerinde tuzaklanmanin, yeniden birlesme merkezlerinde ise yeniden
birlesme olastlddarinin farkls olusu, belli bir sicaklikta alic1 ve verici seviyelerinde
tuzaklanma ve yeniden birlesme olasibklanmin esit oldugu bir kusur seviyesinin
varhgini belirtmemizi gerektirir. Bunun i¢in tuzak ve yeniden birlesme merkezleri
arasinda D derinlikli bir enerji seviyenin oldugu varsayihr. Oyleki, E enerjili bir
merkez E<D i¢in bir tuzak , E>D i¢in yeniden birlesme merkezidir. Ciinkii tuzak
derinligi, elektronlar igin alici seviye ile iletkenlik band: arasindaki D, seviyesiyle
veya bosluklar icin, valans bandi ile verici seviye arasindaki Dy seviyesiyle gosterilen
enerji farkim belirtir (Bkz.Sekil 3.4).

Bir tuzak ile yeniden birleyme merkezi arasindaki farklilik, yalnizca merkezin tuzak

derinligine bagh degildir. Bir ayinm seviyesinin tammindan gidilerek elektronlar

icin,

s, exp(—D, /kT) =n_A? 3.2)
ve bosluklar i¢in,

s, exp(— D, /kT) = p A? 3.3)

esitlikleri verilebilir (Mc Keever 1985). Bu egitliklerde sol taraflari sirasiyla
tuzaklanmus elektron ve bogluklar i¢in birim zamanda 1s1 ile uyarlma olasihiklarin, s,

ve s, ise aymm sabitlerini gostermektedir. A® ve AP birim zaman ve birim

hacimdeki yeniden birlesme gecis katsayillandir. Béylece (3.2) ve (3.3)
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denklemlerinin sol taraflan1 Sekil 3.5°deki (c) ve (f) gegis olasiliklanim, denklemin
sag tarafi ise (d) ve (g) gecis olasiliklarim vermektedir.

Birgok maddede elektron ve bosluk gegisleri iletkenlik ve valans bandim
kullanmadan, yasak enerji araligindaki alic1 ve verici enerji seviyelerini kullanarak
dogrudan gegisler olarak gozlenmektedir. Bu tiir gecisler liiminesans ve
termoliiminesans olaylarda Onemlidir. Merkezden merkeze gecisin olabildigi bir

ornek sekil 3.6’da gosterilmigtir.

E.
A — A
() =
e clektron
O bosluk ® k)

e

Sekil 3.6. Bir yaniletken veya yalitkan kristalde iletkenlik veya degerlik bandlarin:

icermeyen elektron gegisleri

Bu gegiste elektron gegisleri dikkate alinmigtir. Benzer gegisler, bosluklar i¢in de
olabilir. Ornegin A seviyesinde tuzaklanmig elektron, B seviyesinde tuzaklanmig
bosluk ile dogrudan yeniden birlesme yapabilir (Sekil 3.6 (i) gegisi).

Bu tip yeniden birlesme, A ve B seviyeleri aym1 atoma sahip ise gozlenebilir. Eger A
ve B, orgii icindeki komgu atomlar arasinda oluyorsa, (i) gegcisi tiinelleme olay
olarak kendini gosterir. Bu tip gecislerin oldugu pek ¢ok organik ve inorganik madde
bilinmektedir (Visocekas et al. 1976, Hama et al. 1980, Mc Keever 1985, Charlebsy,
1981).
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3.3.3. Yeniden birlegme olaylan

Liiminesans olaylar, elektron ve boslugun yeniden birlesmesi ile olusur. Ug tip
yeniden birlesme olayr vardir. Sekil 3.5°de goriildiigii gibi banddan banda (h gegisi),
banddan merkeze ((d) ve (g) gesisi) ve sekil 3.6’da goriildigii gibi merkezden
merkeze (i) ve (k) gecisleridir. Banddan banda yeniden birlesmeye dogrudan gecisy,
merkezle ilgili seviyeler arasindaki gegislere dolayll gegis denir. Liiminesans
olusmasi i¢in yeniden birlesme, foton i1gimali olmahdir. Bu bolimde dogrudan ve
dolayh gegis veya m*nah ve 151masiz gecis (yeniden birlegme) adi verilen bu olaylar
sirastyla verilmektedir.

Safsizlik ve diger kristal 6rgii kusurlarinin bulunmasi nedeni ile, iletkenlik bandindan
degerlik bandma gegislerde gézlenen liiminesans dalga boyunun beklenenden daha
uzun Olgiilmiis olmasi, yeniden birleymenin banddan banda (dogrudan gegis) degil,
bandan merkeze (dolayli gecis) oldugunu gostermektedir. Dar band arahikh
kristallerde dogrudan gegis daha ¢ok gozlenirken, genellikle saf olmayan yalitkan ve
genis aralikl yariiletkenlerde dolayh gegis g6zlenir.

Dogrudan geciste uyanlmmg elektron, isimah olmayan bir gegisle band araligina
kargilik gelen enerjisini 1s1 olarak yaymak i¢in aym anda birgok fononun olugmasim
gerektirir. Diger taraftan elektronun uyarilma enerjisini yalmz fononlarla etkileserek
timii ile kaybetmesi olanaksizdir. Bu nedenle dogrudan gecisler foton igimahdir.
Dolayh geciste kaybolan enerji, band aralig: enerjisinden ¢ok daha diigiiktiir ve

1s1mal1 (fotonlu) veya 1g1masiz (fononlu) yayilabilir.

Radyasyon seklinde enerji soguran bir maddenin liiminesans igimas1 gosterip
gostermeyecegi, P; 151mah veya P, 1s1masiz gegis olasihklarinin oranina baghdir.

Liiminesans verimi;

=5t (34

ile tanimlanmaktadir. P, sicakliktan bagimsiz, P, sicakhga exp(-AE/KT) ile bagh
oldugundan,
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=[1+c exp (-AEAT)? (3.5)
esitligi yazilabilir. Burada c bir sabittir.
- Sekil 3.6°de goriilen enerji band modeline sondiiriicii merkezlerin eklendigi bir gegis

modeli, Schén ve Klasens tarafindan Onerilmistir (Mc Keever 1985). Bu
model gekil 3.7°de gosterilmektedir.

' i

E.
v)
. sondiiriici
@ : merkez
liiminesans
k
merkezi (11) ( iv)

Sekil 3.7. Liiminesans igimanin termik olarak bastinlmasimi agiklayan Schon ve
Klasens modeli;

(i) Isimali yeniden birlesme,

(i) Boslugun 1s1 ile tuzaktan kurtulmasi,

(iii) Boglugun degerlik bandinda ilerlemesi,

(iv) Boslugun bir sondiiriicii merkezde tuzaklanmasi,

(v) Isimasiz yeniden birlesme.

Buna gore kristal 6rgiide yiik tagiyicilann yerdegistirmesini gézoniinde bulunduran
bu yeniden birlesme olayinda, degerlik bandinda yiiksek sicakliklarda 1siyla
olusan bogluklar, kristal 6rgiide hareket ederken, sondiiriicii merkezlere (quenching
centers) yakalanabilir ve bu merkezlerde tuzaklanabilirler. fletkenlik bandindaki bir

clektron, liiminesans merkezine donerken, liiminesans merkezinden farkh olan
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sondiiriicii merkezdeki bogluk ile yeniden birlesir. Bu yeniden birlesmede bir

liiminesans 151ma g6zlenmez.

Sondiiriicii merkezlerde serbest bir elektronun yeniden birlesme verimliligi,

n=[1+c exp(-w/kT)|” (3.6)

esitligi ile verilir. Bu (3.5) denklemiyle ayni bigimdedir. Burada ¢’ bir sabittir.

Liiminesans merkez, diigiikk sicakliklarda yeniden birlesme merkezi, yiiksek
sicakliklarda ise basit bir bosluk tuzag: gibi davranir. Yiiksek sicakliklarda sondiiriicii
merkezin bir yeniden birlesme seviyesi gibi davranabilmesi igin enerji derinligi
W’den biiyiik olmahdir.

Bir elektron ile bir boslugun 1s1masiz yeniden birlesmesinde elektron enerjisinin yok
olmasm acgiklamak i¢in pekgok ¢ahsma yapilmigtr. Harcanan enerjinin bitigik
komgu elektronunu uyarmak icin kullanildig: “Auger” olayimndan baska, kristal orgii
fononlarna elektronlardan enerji aktarilmasina dayal iki ayn agiklama Onerilmigtir
(Henry and Lang 1977, Pissler 1978).

3.4.Termoliiminesans Modelleri

Termoliiminesans teorisini agiklamak igin bircok aragtirmaci cahsmustir. En 6nemli
ilerleme ilk olarak Randall ve Wilkins daha sonrada Garlick ve Gibson tarafindan
yapilan aragtirmalar sonucunda olmustur. Randall ve Wilkins tuzaklardan kurtulan
elektronlarin tekrar tuzaklanmadigt birinci mertebe 1g1mayr (tek molekiiler model),
Garlick ve Gibson ise yeniden tuzaklanma ve yeniden birlesme olasiliklanimn
yaklagik esit oldugu varsayilan ikinci mertebe 1gimayr (¢ift molekiiler model )
dikkate alan TL teorisini kurmugtur. Genel mertebe modeli ad: verilen TL teorisinde
ise bu teoriler 1s18inda birinci ve ikinci mertebe teorik ¢caliyma egrilerine deneysel
151ma piklerinin uymadig: durumlarda kullamilmak iizere gelistirilmigtir. Bu boliimde

bu modeller kisaca agiklanmugtir.
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3.4.1. Randall- Wilkins modeli

Randall- Wilkins modeline gore bir kristalde elektronlarin tuzaklardan kagma
_olasih§ matematiksel olasilik teorilerindeki bagnularla ifade edilebilmektedir
(Randall and Winkins 1945). Elektronlann tuzaklardan ka¢ma olasthgi, tuzak
enerjisine ve kristalin sicakligina bagli olarak

p=sexp (-E/kT) (3.7

esitligi ile verilir. Burada p, elektronlarin tuzaklardan kagma olasihigi; s frekans
faktorii ya da kagma frekans: (s'); E tuzak derinligi (eV); k Boltzman sabiti
(8.61x 10° eV/ K); T mutlak sicaklik (K) olarak tanimlanir.

Buna gore =0 aminda tuzaklanmus§ n, elektron varsa , t=t aninda geriye n elektron

kalir ve

—E? =np (3.8)

bagintis1 yazilabilir. Burada (-) isaret, elektron sayisinda birim zamandaki azalmay:
ifade eder. (3.7) ve (3.8) esitlikleri yardimiyla

-—% =ns exp (-E/kT) 3.9

denklemi elde edilir. Kristali 1sitma hiz1 B ise

dT
=— 3.10
p " (3.10)
denklemiyle verilir ve bu denklem (3.9) esitliginde yerine konularak;
dn
B—= = —ns.exp(-E/kT) (3.11)
dT
elde edilir ve ¢oziim olarak
T
S ’
n(T) = ng exp [— I Eercp(-E/ kT')dT ] (3.12).
T,
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bulunur. Burada n,, baglangingta tuzaklarda bulunan elektron sayisim gosterir.
Liiminesans giddeti ise, elektronlarin tuzaklardan kagma hiziyla orantil olarak

1=-CB % (3.13)

seklinde yazilabilir. Burada C orantililik katsayisidir. Denklem (3.12)’den hareketle
liiminesans giddeti

T
I(T) = C.n,.s.exp(~E / kT) exp[—f-;—
TO

exp(—E / kT")dT’] (3.14)
olarak verilebilir. Bu baginti, termoliiminesans 1s1ma egrisinin, bigim ve
biiyiikliigiinii E ve s gibi tuzak parametrelerine, tuzaklanmis elektronlarin n, sayisma,
T sicaklik ve B isitma iz gibi deney parametrelerine baglayan Randall ve
Wilkins’in birinci mertebe TL 1s1ma giddeti bagintisidir. Bu egitlige Randall ve

Wilkins formiilii de denir.

Ayrica bu modelde baz1 varsaymmlar kabul edilmigtir. Bunlar, tuzaklardan kurtulan
elektronlarin tekrar aym tuzaklara yakalanmadan yeniden birlesme yaptig;
elektronlann tek bir enerji seviyesindeki tuzaklarda bulundugu ve termoliiminesans
1sima sirasinda 1sitma hizinin  sabit oldugudur. Bu ii¢ varsayimdan ilk ikisini
deneysel olarak kontrol etmek miimkiin degildir, fakat iigiincii varsayim deneysel
olarak laboratuarda saglanabilir.

. . . e dl
I igmma siddetinin T sicakligina gore tiirevi alimip, sifira esltlemrse[a-,f = 0},

denklemin ¢6ziimii olarak

BE__ E
2 = Sexp( KT (3.15)

m

egitligi bulunur. Burada T, 151ma egrisinin en biiyiik degerine karsihk gelen
sicakliktir. Kristalin 1sitma hiz1 arttinldiginda, T, nin yiiksek sicakliklara kaydig
saptannugtir. Bu denklemden tuzak enerji seviyesi E, sadece s frekans faktorii

bilinirse bulunabilir.
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Iki farkh 1s1tma hizinda kristal 1sit1ldig1 zaman, elde edilen en bilyiik sicakliklar i¢in
(3.15) denkleminden enerji

T T B T
. E=—m—l'-"-’-z—[1n-—l+21n—ﬂ} (3.16)
Tml _Tmz Bz Tml

seklinde bulunur (Booth 1954). Burada T,y ve T,y sirasiyla By ve B,’deki egrilerin
en bilyilkk sicakliklaridir. Bu egitligin deneysel 1s1ma egrilerine uyarlanmas: ile E,
sonrada (3.15) denklemiyle s tuzak parametreleri hesaplanabilir (Chen and Winer
1970).

3.3.2. Garlick-Gibson modeli

Tuzaklardan ¢ikan elektronlanin yeniden birlesme olasihgimn, tekrar tuzaklanma
olasiligina esit oldugu varsayimindan yola ¢ikan Garlick ve Gibson (1948), Randall
ve Wilkins modelinde belirlenen enerji ve frekans faktorii belirleme yonteminden

farkli yontemler izleyerek hesaplamalar yapmuglardir.

Bu modelde toplam tuzak sayis1 N, elektronlar tarafindan doldurulmus olan tuzak
sayisi n, bos tuzak sayisi (bos liiminesans merkezi sayisi) ise (N-n) ile gosterilir.
Burada termoliiminesans sirasinda iletkenlik bandindaki elektron sayisinin, tuzaklara

yakalanmis elektron sayisindan ¢ok kiigiik oldugu kabul edilmistir. Burada yeniden

birlesme olasiligy;
n n
= = 3.17
P = N—m+n N 3-17)

ile elde edilir. Tuzaklardan kagan elektronun liiminesans merkezde bir bosluk ile

yakalanma olasihigi ise

P=pp = s.[exp(—E/kT)]% (3.18)

olarak verilmektedir. Burada p, elektronun tuzaktan kagma olasiligidir. Burada

termoliiminesans 151k siddeti,
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2

= %—s [ exp (-E/KT) ] (3.19)

seklindedir. Elektronlar tarafindan doldurulmus olan tuzak sayisi n ise

a(T) = DN — (3.20)
[N =y § exp(-E / kT')dT’}

olarak verilir. Buradan, 151ma siddeti denklem (3.15)’¢ ,denklem (3.16)’da bulunan
baginti uygulanmasiyla

2
X(T) = _@_ _ n,.s.exp(—-E/kT) 3.21)

T 2
T & i _ ’ ’
N[HNTIOB exp( E/kT)dT]

Garlick ve Gibson’un ikinci mertebe kinetik denklemi elde edilir. Burada n,,
baglangigta tuzaklanmug olan toplam elektron sayisidir. Bu esitlik, (3.14) esitligi ile
verilen Randall ve Wilkins’in birinci mertebe denklemine karsilik gelir. Bu esitlik

T -2
I(T) =n.s" .exp(-E/ kT)[l + % I% exp(-E/ kT’)dT'} (3.22)
To

olarak da gosterilebilinir. Burada N elektron tuzak sayisi, s kagma frekans: s, s'=

s/ N (cm’/s™) olup 6n exponansiyel faktordiir.

3.3.3. Genel mertebe modeli

(3.14) ve (3.22) denklemleri ile verilen birinci ve ikinci mertebe teorik ¢ahisma
egrilerine deneysel 1s1ma pikinin uymadigs durumlarda kullamilmak iizere

I= —% =s".n".exp(-E/kT) (3.23)

bagmntis1 verilmigtir. Burada b, kinetik mertebedir ve deneysel olarak belirlenir.
Birinci ve ikinci mertebe Kkinetikler icin b degeri sirasiyla 1 ve 2 degerlerini
almaktadir. Genel mertebe kinetik durumunda ise b, 1 ile 2 arasinda herhangi bir
deger alabilir (Fleming 1968, Keating 1961).
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Denklem (3.23)’de verilen bagmt: ile s’ ’niin 1s1 bagimlihgy asagida verilen gekliyle
(Razdan et al.,1973)

I=s".T*n® exp(-E / kT) (3.24)

biciminde olup burada s =s"T° dir. Genel mertebe kinetik igin (bz1)

termoliiminesans, 1g1ma sicakhiginin fonksiyonu olarak hesaplanacak olursa,(3.24)

esitliginden
%nt— =-n".s'[exp(—-E/ kT)] (3.25)

olup dt= dT/f doniigiimii yapilirsa

dn_ —%exp(—~E / KT)dT (3.26)

nh
bulunur ve (no ,Tg) ve (n,T)) stmurlan arasinda integral alinirsa

b

, T ey
—s—) _[ exp(~E / kT'MT’ + nol“’:‘ (3.27
Ty

n’(T) = {(b —1X 8

elde edilir. Burada s = 'n,"” veya s’ =sn,' " oldugundan, (3.22) esitligi kullanarak

termoliiminesans 151ma siddeti,

b

¢ T 1-b
)| exp(-E/KT'WT + 1} (3.28)
To

I(T) =ns.exp(-E/ kT)[(b )¢ 5

olarak elde edilir. Burada T, baslangi¢ sicakligi ve nyp’da bu sicaklikta tuzaklanmug
elektron sayist olup b=2 igin (3.26) esitligi; ikinci mertebe kinetik esitlifine ve b
degeri 1’e yaklagitken de birinci kinetik esitligine doniigmektedir.

3.4.Tuzak Enerji ve Parametrelerinin Belirleme Yontemi

Bir termoliiminesans ¢aliymasinin en ¢nemli amaglarmdan biri, deneysel isima
egrisinden elde edilen bilgilerin, incelenmekte olan madde igindeki yiik gegisleri ile
ilgili parametrelerin degerlerini hesaplamada kullanilmasidir. Bu parametreler tuzak
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derinligi (E), frekans faktorii (s), yakalanma tesir kesitleri ve termoliiminesans
1simada rol alan gesitli tuzak ve yeniden birlesme merkezlerinin yogunluklaridir.
Burada bu parametrelerin belirlenmesinde kullamilan yontemlerden biri olan farkh
1s1tma hizlan yéntemi kullanilmugtir.

3.4.1. Farkh 1sitma hizlan yontemi

Randall ve Wilkins, bir numunenin farkh iki lineer 1s1tma hiziyla (8, ve B,) sitildig:
zaman, farkh en yiiksek sicakliklara karsihk gelen pik sicakliklarimin (T ve Tug)
yardimiyla tuzak derinliginin hesaplanabilecegini gostermislerdir (Denk 3.20).
Hoogenstraaten (1958) ise birka¢ lineer 1sitma hiz1 6nererek ve (3.15) denklemi

yeniden diizenleyerek

ln(ngj _ (&) - IH(EES_) (3.29)

seklinde yazmigtir. Farkh 1sitma hizlanna gore gizilen dogrumun (In T, /B’mn

1/Ty’ye gore) egimi E/k’y1 verir . Bu dogrunun diisey ekseni kestigi noktadan da s

degeri bulunabilir.

Chen ve Winer (1970), (3.29) bagintisinin her 1sitma hiz1 § icin dogru oldugunu
dogrudan genel metebe kinetik esitligine uygulayarak gostermislerdir. Buradan
gerekli yaklasimlar sonucunda

2

k; exp(~E /kT)(1 - A) (3.30)

T
[exp(~E/KkT)dT =

To

egitligine ulasilir. Burada A=2KkT/E olup (3.29) esitliginin sicakliga gore tiirevi alinip

. dI(t)) _
sifira egitlenirse, ( qT |T=Tm =0,

(b-1Ds
B

T b.kT.’
j.exp(—E /kT)dT +1= (i—BE—m—) exp(-E/kT,) (3.31)
T

esitligi elde edilir. (3.30) ifadesi (3.31)’da yerine yazihp gerekli diizenlemelerden

sonra,
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(%) = (%)[1 +(b-1)A, Jexp(-E/KT,,) (3.32)

esitligi bulunur. Burada A,=2kT,/E olarak verilmektedir. B’mn en biiyiik degerine
karsilik T,, degeri ancak yiizde birka¢ mertebesinde degismektedir. Bunun sonucunda
An ¢ok az degiseceginden [l+(b -l)Am]teriminiﬁ sabit oldugu varsayilabilir. Bu

durumda (3.32) esitligi asagidaki bi¢imi alir:

2

T, . E 1
In B - sabit + KT (3.33)

2

T,
Bu denklemde ln[-—é“—-) degerlerine karsihk 1/T,, grafigi ¢izildiginde elde edilecek

olan dogrunun egimi E/k’y1 verecektir. Buradan E degeri bulunabilir. (3.32) esitligini
kullanarak frekans faktorii

E E A
s= (T%j (—k—) exp(aj[l +(b-DA,] (3.34)

seklinde hesaplanabilir.
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BOLUM 4. RADYASYON FiZiGi VE RADYOAKTIVITE

Bu bolimde ¢aligmamizin ana konusu olan termoliiminesans olayinda kullandigimiz
niikleer teknigin anlagilmasinda yararh olacak bilgiler yer almaktadir. flk olarak
radyoaktivite ve radyoaktif ismlar, daha sonra radyasyonlarin maddeyle
etkilesmeleri, en SOI.:I olarakta radyasyon doz birimleri ile ilgili agiklamalar
yapilmaktadir.

4.1. Radyasyon ve Enerji

Radyasyon boslukta yayilabilen bir enerji sekli olup elektromanyetik (dalga) ve
parcacik yapih radyasyon olmak iizere ikiye aymlir. Kuantum teorisine gore bir
dalga hareketi yapan bu enerji sekli, kuantum veya foton ad1 verilen ¢ok kiiciik enerji
paketleri halinde yayilir ve yutulur. Elektromanyetik radyasyon

E=hv 4.1)

bagimtisi ile hesaplamr. Burada, h=6,62.10** J.s olup Planck sabitini, v radyasyon
frekansidir (Goksel 1973). Parcacik yapih radyasyonlar ise, hareket halindeki
atomalti pargaciklardan meydana gelir. Bu parcaciklarin hizi 11k hizina goére ¢ok

kiiciik oldugunda kinetik enerjisi klasik mekanik yasalarina gore,

E,=12mVv 4.2)

ile hesaplanir. Par¢acigin hizi 151k hizina yaklastiginda ise enerjisi, relative teorisine

gore

1
B=m, @] ] 43
. moc( s ) 4.3)

formiilinden yararlamlarak bulunur. Burada m., pargacign durgun kiitlesini, c,

.isxgm ve v ise parcacigin hizim gostermektedir. Atomalt1 pargaciklar igin enerji



birimi olarak elektronvolt (¢V) kullanilir ve 1€V, bir elektron yiikii tagtyan herhangi
pargacigin bir voltluk potansiyel farki altinda hizlandirilmas: ile kazandig1 enerji
olarak bilinir.

4.2. Radyoaktivite ve Radyoaktif Isinlar

Atom, bir elementin herhangi bir reaksiyona girebilen en kiigiik parcasidir. Maddenin
bir atom-gram agirhgindaki bir parcasinda (6rnegin 1g hidrojende yada 12g
karbonda), o elementin 6.02x10% atomu bulunur. Atomun merkezinde kiitlesinin en
biiyiik kisminm toplandifn pozitif yiiklii ( yaricap: yaklagik 10"%cm civarinda) bir
¢ekirdek vardir. Cekirdek, proton adi verilen pozitif yiiklii pargaciklarla nétron adi
verilen yiiksiiz pargaciklardan olugur. Protonlarin varhg: nedeniyle ¢ekirdek, pozitif
yiikliidiir. Elektron ise negatif yiiklidiir ve ¢ekirdek etrafinda farkh yangaplardaki
yoriingelerde bulunur. Protonlarin sayisi ile elektronlarin sayisi birbirine esittir ve bu

nedenle atom elektrisel olarak yiiksiizdiir. Proton veya elektronlarin toplam sayisi bir

‘elementi karakterize eden atom numarasin1 (Z) verir. Proton ve ndtron sayilanmn

toplamida kiitle numarasina (A) esittir. Cekirdekteki notron sayisi ise A-Z ile verilir.

Cekirdeginde nétronu bulunmayan, bir protonu ve yoriinge fizerinde bir elektronu
bulunan hidrojen, en basit atomdur. Diger tim atomlarin ¢ekirdeginde (6rmegin
helyum, iki proton ve iki notron, yoriinge iizerinde iki elektrona sahip olarak) nétron
bulunur. Hafif ¢ekirdeklerde proton ve nétronlarin oram bir iken, periyodik tablonun
sonundaki agir elementlere dogru bu oran artmaktadir. Bunun sonucunda da

cekirdegin artik kararli olmadig: goriiliir. Bu 6zellige sahip ¢ekirdeklere radyoaktif

207

cekirdek adi verilir. En agir kararh ¢ekirdek Bizmut’dan (“g;Bi) sonra gekirdekler
kararh olmak icin disariya ya pargacik (alfa veya beta pargaciklar) ya da

elektromanyetik (gama 1sinlar) dalga seklinde enerji verirler. Bu olaya radyoaktivite

(radyoaktif pargalanma) denir.

Radyoaktivite iki gekilde olugabilir. Bunlar, dogada varolan 50’den fazla izotopta
(6rnegin 2*U, Ra, “K vb.) goriilen dogal radyoaktivite ile bazi elementleri
notronlar, yiiklii parcaciklar veya fotonlarla bombardiman ederek olugturulan yapay
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radyoaktivitedir. Bu bombardiman sonucunda olugan gekirdek (6rnegin "*'Cs, ®Co,
’2p, vb.) radyasyon tiirlerinden birine uyarak pargalanma yapabilir. Bugiin kullanilan
radyoaktif ¢ekirdeklerin ¢ogu yapay olarak iiretilmigtir.

4.3. Parcacik Karakterli Radyasyonlar

Bu igmlar, parcacik enerjisi, kiitlesi ve yiikii ile i¢inden gectikleri ortamin
ozelliklerine bagh olarak yutulurlar.

4.3.1. Alfa (o) pargaciklari

Alfa pargaciklan pozitif yiikli helyum (}He) gekirdekleridir. Alfa salan bir ;X
cekirdegi,

AX— 4 Y+iHe (4.4)

bagintis1 uyannca 4 %Y iiriin ¢ekirdegine doniigiir. Polonyum, radyum, toryum, vb.
gibi agir ¢ekirdekler alfa parcacig:r yaymlanirlar. Bu agir ¢ekirdeklerden biri olan

radonun (3 Ra) alfa bozunumu

Z Ra——"C Rn+;He (4.5)

ile gosterilir.

Elektron kiitlesinden yaklagik 7000 kat fazla oluglar1 ve 10 MeV dolaymdaki yiiksek
enerjileri nedeniyle alfa pargaciklarnin, atomlanin yoriinge elektronlan ile etkilesme
olasiign ¢ok yiiksektir. Bu sirada  iyonizasyon ve uyarilma olaylarindan biri veya
her ikiside meydana gelebilir ve alfa pargaciklan ¢ok kisa bir mesafede enetjilerini,
yollart iizerinde cm bagma 50000 ile 80000 iyon ¢ifti meydana getirerek kaybederler.
Yiiksek enerjilerine karsin girici giigleri ya da alabildikleri yol son derece smrh
oldugundan derinin koruyucu tabakasindan igeri giremezler. Ancak, herhangi bir
yolla viicut i¢ine ahindiklarinda son derece tehlikeli olabilirler.

36



4.3.2. Beta () parcaciklar

Bu parcaciklar ¢ekirdeklerden hizla firlatilan elektronlardir. Negatif yiiklii elektron
- veya pozitif yiikli pozitron olabilirler. Beta salan bir 5 X ¢ekirdegi,

AX—E 5 AV le+V+y (4.6)
veya
p X—B—>z‘_‘1Y++‘: e+v+y 4.7)

bagintisina gore iiriin ¢ekirdegine donmiigiir. Notrino (v), antindtrino(V) ve gama
igimda (y) iiriinler arasindadir. Beta 1gimasna dmek olarak karbon (;C) ve azot

(2N) bozunumlan

BCoUN+B +V+y (4.8)
veya
UN>UC+B" +v+y 4.9)

seklinde verilebilir. Bir elektronun kiitlesi ve yiikiine esit kiitle ve yiike sahip olan
beta parcaciklani, alfa parcaciklarina oranla madde i¢inde daha fazla yol alirlar.
Bunun nedeni kiitlelerinin alfa parcaciklarindan 7000 kez daha hafif olmasidir.
Etkilesmelerinde kiigiik enerji kayiplariyla sacilmaya ugrarlar. Beta par¢aciklarinin
enerjisi 0 ile 5eV arasinda degigmekte olup i¢ ve dis radyasyon tehlikesi olustururlar.

4.4. Elektromanyetik Karakterli Radyasyonlar
Madde icindeki arti ve eksi yiikli iyonlar yiikleri olmayan elektromanyetik

radyasyonlarla etkileserek uyarilirlar ve komsu atomlarin iyonize olmalarina ya da

hareket etmelerine neden olurlar.
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4.4.1. Gama ( v) 151nlan

Gama 1smlan ¢ok kisa dalga boylu elektromanyetik radyasyonlardir. Gama 151
yayinlanmasi ile ¢ekirdek hi¢bir degisime ugramaz. Bir gama 1g1masi siireci

2X X +y ‘ (4.10)

ile verilirse 4X" burada uyanlmg bir seviyedeki cekirdegi gosterir. Dogal
radyoaktivitede tek bagina gama isimasi olugmaz, genellikle, alfa ve beta
bozunmalarindan sonra olugur. Bunu nedeni ise bu bozunmalardan sonra olusmusg

¢ekirdek c¢ogunlukla uyarilmis durumda bulunmasidir. Gama igimas1 olusumuna

ornek olarak beta 1gimas1 yapan bir bor ('2B) atomu

2B S2C*1 %t @.11)
RC >RC+y (4.12)

seklinde verilebilir. Gama 131m yiiksek enerjili ve maddeye o oranda giricidir. Gama
enerjileri 0.1 MeV ile 3 MeV arasinda degisir. Yiiksek girici 6zelliklerinden 6tiiril dig
radyasyon tehlikesi olugtururlar.

4.5. Radyasyonun Madde ile Etkilesmesi

Maddeler, girici 6zellikleri yiiksek olan, ya elektromanyetik band i¢indeki x veya y
isinlarindan ya da pargacik karakterli 1ginlar olan o veya B 1sinlarindan etkilenirler. o
veya P 1smlarindan etkilenme siiregleri yukanda agiklanmmgtir. Gama igmlarinm

madde ile etkilesmesi ise rezonans olay: diginda ii¢ olasilikta meydana gelir.

4.5.1. Fotoelektrik olay

Bu olayda ismmin bitiin hv enerjisi, atomun kuantumlanmus enerji seviyesinde
bulunan elektrona aktarihr. Dolayisiyla bu elektron AE = hyv - hv, kinetik enerjisi ile
bulundugu yorimgeden cikar. Burada hv,, elektronun o yoriingedeki iyonlagma
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enerjisidir. Ciinkii bu olayda yoriingedeki elektronun, gelen enerjinin hepsini yuttugu

goriiliir ve bu elektrona fotoelektron denir (Sekil 4.2).

4.5.2. Complon olay:

Gama 151nlan atomun serbest elektronu ile esnek garpiginca enerjisinin bir kismint bu
elektrona vererek onun hiz kazanmasina neden olur. Bundan dolayida enerjisi azalan

gama isinlan ve elektron farkh yonlere sacilirlar (Sekil 4.2).

4.5.3. Cift oluyumu

Bir gama isini, bir atom g¢ekirdegi yakininda bu cekirdegin kuvvetli manyetik
alanindan dolay1 kaybolur. Bunun sonucunda biri negatif biri de pozitif yiiklii iki
elektron ortaya ¢ikar. Gama 1giminin enerjisi en az duran iki elektronun enerjisine
(2mc*’ye) esit olmalidir. Daha biiyiik foton enerjisi, elektron ve pozitronun kinetik
enerjisi olarak ortaya ¢ikar ve bu pargaciklarin atomdan biiyiik hizla aynilmasina
neden olur (Sekil 4.2).

Bir sogurucu igin, enerji arthk¢a Compton sacgilmasi ve fotoelektrik etki azalirken,

cift olugumu olastlig: artar (Sekil 4.1).

. 16 v
1
| 1) Fotoelektrik alant
E 1'4‘; ‘| Ez; Compton alant
2 \ (3) Cift olusum
\
12 —n| (4) Toplam
|

>
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2
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-
e
s

o
S
T

e
[X)
T

=]

Foton enerjisi , Mev

Sekil 4.1. Kurgunun teorik lineer sogurma katsayisinin foton enerjisine gore degigimi
(Richards et al. 1982)
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Sekil 4.2. Gama igininin madde ile etkilegmesinin gematik gosterimi (Richards et
al. 1982)

4.6. Radyoaktif Bozunum Yasasi ve Bozunum Yanomrii

Dogal yada yapay her radyoaktif ¢ekirdegin kendine 6zgii bir bozunma karakteristigi
vardir. Bunlar, ¢ekirdegin yayinladign radyasyonun cinsi, enerjisi ve bozunma hizi
olarak Ozetlenebilir. Bozunan radyoaktif maddenin tiim atomlan aym anda
bozunmaz. Birim zamanda bozunan gekirdeklerin sayisi, kalan ve bozunmaya hazir
cekirdeklerin sayisiyla orantihdir. Oranti katsayisi ise “bozunma sabiti ~ olarak

adlandinilir.

N(t), t aninda bozunmamis olarak kalan c¢ekirdeklerin sayist ise birim zamanda

bozunan ¢ekirdek sayisi, radyoaktif bozunum yasast uyannca,

dN(t)

=M (4.13)

seklinde yazilmalidir. A, bozunma sabiti olup, denklemdeki (-) isaret, mevcut
radyoaktif c¢ekirdek sayisindaki azalmayr gostermektedir. t=0 aminda, yani
baslangigtaki radyoaktif ¢ekirdek sayist N(0) ise, Deklem (4.13)’iin ¢Oziimii, t aninda

hala bozunmamug olarak varolan gekirdek sayisi,
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N(® = N(0) ™' (4.14)

olarak bulunacaktir. “Bozunma yanémrii’, mevcut radyoaktif ¢ekirdek sayismnin
radyoaktif bozunum ile yartya inmesi i¢in gecen zaman siiresi olarak
- tamimlanmaktadir. Yani N(t) = N(0) 2 olmas: icin gececek olan =T, siiresi,
yanémiir, Denk.(4.14)’den

0,693
Tin= 2

(4.15)

olarak bulunur.
4.7. Radyasyonun Deteksiyonu ve Olgiilmesi

Biitiin radyasyon deteksiyon metodlari, bunlarin gegtikleri ortamlarda iyonizasyon
meydana getirme Ozelliklerine dayamir (Goksel 1973). Genellikle kullanilan
radyasyon deteksiyon ortamlan sunlardir:

4.7.1. Fotografik emilsiyonlar

Radyoaktif maddelerin yaymnladiklari radyasyonlarla fotograf plakalanmin karartma
Ozelligi gostermesi ve bunun radyasyon miktan ile artmasi gibi nedenlerle bu teknik,

niikleer radyasyonlarin deteksiyonunda kullamilan ilk yontemdir.
4.7.2. Gaz iyonizasyon cihazlar

Iyonlagtiric1 radyasyonlarin gaz iginde meydana getirdikleri iyonlarin toplanmasi ve
sayilmas1 esasina dayamr. Iyon sayisi, radyasyon miktar: ile orantih olup, iyon

sayisindan hareketle radyasyon miktar belirlenir.
4.7.3. Sintilasyon detektorleri

Sintilasyon fosforu adi verilen maddeye radyasyon enerjisinin transferi ile bu
maddenin goriilen 151k siddetinde veya goriinen i;i3a yakin dalga boylarinda
enerjinin yeniden yayinlanmasi olayidir.
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4.7.4. Kimyasal bozunma detektorleri

Bu detektdrlerde radyasyon etkisi ile meydana gelen iyonlann ya yeni kimyasal
bilesikler olusturmalarindan yada iginlama Oncesi varolan kimyasal ozelliklerini
degistirmelerinden faydalamilir (Kimyasal bozunma sistemlerinin en 6nemli sakincasi

radyasyon duyarhliklarinin az olugudur).

4.7.5. Liiminesans ortamlar (Termoliiminesans dozimetreleri)

Niikleer radyasyonlara maruz birakilmak sureti ile uyarimig bazi kati maddelerin
isttilmast ile bu maddelerin 151k yaymlamas: olaymna termoliiminesans adi verilir.
Radyasyon etkisiyle uyarilarak normal seviyelerinden iletkenlik bandina ¢ikarilan ve
aradaki tuzaklarda tutulan elektronlar, 1sitma yolu ile enerji alarak bu tuzaklardan
kurtulup tekrar normal seviyelerine déniigleri sirasinda, iki enerji seviyesi arasindaki
enerji farkina esit enerjide goriinen bir igik yayinlarlar. Yayinlanan 1s181in siddeti,
tuzaklarda yakalanmus elektronlarin sayisi ve dolayisiyla elektron tarafindan
absorplanmus radyasyon dozu ile orantihidir. Bu liiminesans 1gik siddetinin

Ol¢iilmesiyle yutulan radyasyon dozu saptanabilir (TL olay1).
4.8. Radyasyon Dozimetrisi ve Doz Birimleri

Radyasyon dozimetrisi, iyonlagtirici radyasyon miktanmn olgiilmesi anlamina gelir.
Bir radyasyon demetinin siddetini 6lgenin yolu, belirli bir yerdeki birim yiizeyden
gecen parcaciklarin veya elektromanyetik radyasyonlarin sayisinin belirlenmesine

dayanir. Ak olarak adlandirilan bu say1 ¢
o= % foton/ s. cm? (4.16)

ile gosterilir. Burada, n foton yada parcacik sayisimi, S radyasyon gectigi yiizey
alanini ifade eder. Bir alan i¢inde belirli bir anda gegen toplam radyasyon miktan ise,

Q=o.t 4.17)

denkleminden hareketle bulunur. Burada t zamam gostermektedir. (4.16) denklemi
(4.17) denklemine uygulamrsa,
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Q=§t 4.18)

elde edilir. Bu radyasyon miktarimm bir kismu malzemenin cinsine bagh olarak
_yutulacaktir. Dis ortamdan enerjinin gegis hizina “iginlama dozu” ve malzemedeki
enerji yutulma hizina da “absorblama dozu” ad1 verilir.

Isinlama doz birimi olarak Rontgen, absorblama doz birimi olarak da rad
kullanilmaktaydi. Ancak “Uluslararas1 Radyasyon Birimleri Komisyonu nun (ICRU)
Onerileri dogrultusunda, isinlama doz birimi olarak Rontgen yerine Coulomb/kg
(C/kg), absorblama birimi rad yerine de Gray (Gy) kullanilmaya baglanmstir.

4.8.1.Isinlama doz birimleri :

Coulomb/kilogram (C/kg): Normal sarlar altindaki (0°C ve 760 mm Hg basincinda)
havanin bir kilograminda bir Coulomb’luk pozitif veya negatif yiiklii iyonlar

meydana getiren radyasyon miktandir.

Rontgen (R) : 0.001293g hava icinde bir elektrostatik yiik birimlik (lesb) pozitif
veya negatif yilklii iyonlar olugturan X veya gama isinlar1 miktandir. 0.001293g

miktar1 normal sartlarda 1cm’ havaya esittir. Birim déniigiimleri:

1C/kg = 3876 R 4.19)
veya
IR =2.5x10 C/kg (4.20)

olmaktadir. C/ kg ve Rontgen siddet birimi olmayip, miktar birimleridir. Giiniimiizde
kullanilan giddet birimi Rontgen/saat’dir.

4.8.2. Absorblama doz birimleri:

Gray (Gy) : Bir maddenin bir kilograminda bir joule’liik enerji sogrulmasi1 meydana

getiren radyasyon miktaridir.
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Rad (rad) : Bir maddenin bir graminda 100 erg’lik enerji absorbsiyonu meydana

getiren radyasyon miktaridir. Birim déniigiimleri

1 Gray (Gy) = 100 rad=1 Ykg 4.21)
veya
1 rad = 0.01 Gy =0.01 J/kg (4.22)

Gray ve rad, siddet veya hiz birimi olmayip, miktar birimidir. Bu birimlerden
tiretilen Gy/s, rad/s siddet birimi olarak kullanilmas1 gerekmekte ise de, bunun
yerine bugiin Gy/saat (daha ¢ok uGy/saat) ve rad/saat gibi siddet birimleri
kullamilmaktadr.



‘BOLUM 5. DENEYSEL CALISMA

Bu bolimde kuvars kristalinin termoliiminesans Ozelliklerini incelemek ve tuzak
parametrelerini belirlemek amaciyla kullamlan termoliiminesans Olgiim sistemi
tamitilacak daha sonra da Omeklerin hazirlanmasi, anilasyon islemi, 6rnek kuvars

kristallerin 1s1nlanmasi ve 6l¢iim iglemleri anlatilacaktir.

5.1. Termoliiminesans Okuyucu

Termoliiminesans dozimetre (TLD) okuyucular, aragtirma amach, ticari veya amaca
gore tasarimh sistemler olmak iizere ii¢ grupta toplanabilir. Biitin TLD
okuyucularina aym tasarim ilkeleri uygulanmasina karsin belli bir uygulama alanina
gore bazi 6zelliklere sahip olurlar. Aragtirma amagh olarak tasarlanmis okuyucularin
sayilan ve ¢egitleri ¢oktur. Ticari TLD okuyucular: ise ikiye ayrilir. Bunlar belli bir
dozimetre yapisina gore ve cesitli dozimetre bicimleriyle i1sinlayic1 (fosfor) tipine
gbre tasarimlanmms sistemlerdir. Aymt zamanda bir¢ok ticari okuyucu, aragtirma
amach olup bazilan degisken 1sitma programhdir. Amaca goére tasannmh otomatik
sistemler, sayica az ve uygulama alanlan ¢ok Ozeldir. Bunlar bilyiik igletmelerde
personel dozimetresi igin, belirli bir tip dozimetreye gore tasarnmlanmustir. Biitiin

TLD okuyuculan i¢in ortak olan 6zellikler su sekilde siralanabilir:

(1) Fosforu 1sitma sistemi
(2) Is1g1 toplama ve deteksiyon sistemi,
(3) Elektronik 6l¢me sistemi,

(4) Goriintiileme ve kayit sistemi.

Termoliiminesans okuyucu asagida siralanmig birka¢ temel diizenekten meydana

gelmistir (Sekil 5.1)
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Sekil 5.1.Termoliiminesans dozimetre okuyucusunun blok semasi

5.2. Termoliiminesans Ol¢gme ve Okuma Sistemi

Olgme sistemi; foton ¢ogaltica tiip ile sayict ve X-Y kaydediciden olusur. Foton
¢ogaltic1 tilp termoliiminesans okuyucusunun en onemli boliimii olup 11mamn
termoliiminesans akima doniigmesini saglar. Deneylerde kullamlan foton ¢ogaltic
tiip P4232BA tipindedir.

Foton ¢ogaltici tiipiin 6nemli ii¢ tip elektron 1s1masi vardir. Bunlar fotoelektrik 1§1ma,
ikincil 151ma ve termoiyonik igimadir. Fotoelektrik 1gima, fotoelektrik olayr ile
agiklamr. Bu igmmanin olugmas: igin fotokatod olarak sezyum antimon alagiml
madde kullanilmigtir. Bu maddenin spektrumlannin goriinen 151k bolgesine isabet
etmesi ve kirnuzi Otesi 1ginlara hassas olmasi nedeniyle termoliiminesans
spektrumlarinda kullanilirlar. 300 °C’den yukan sicakliklarda kristallerin 1sitildigs
paletlerden ¢ikan kirmizi otesi 1ginlara cevap veremezler. Kristalin ¢tkardigi ismlar

dogrudan dogruya elektrotlara goénderilir.

fkincil 1s1mada ise, eger kademeli kat1 yiizeyler arasinda 100V’luk potansiyel farki
varsa ve bunlar elektronlarla bombardiman edilirse yiizeylerden elektron
sokiilmesine neden olur. Yiizeyden ¢ikan bu ikincil elektronlarin sayilan yiizeyin

cinsine, gelen elektronlarin enerjilerine ve gelis agilarina baglhidir.
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Termoiyonik 151ma, fotokatod maddelerinin diigiik is fonksiyon enerjilerine sahip
olmasindan kaynaklamir. Bunun nedeni ise, bu maddeler oda sicakhiginda bile
emisyona ugramaktadir. Dilgiik 151k seviyelerinde ihmal edilmesi imkansizdir. Foton
.¢ogaltic1 tiipte az ve diisiik seviyede goriinen bu 15ima, yiikselticide oldukca fazla
yiikseltilip yanhs okumalara sebep olmaktadir. Termoiyonik 1gimanin 6niine gegmek
icin tiipler sogutulmaktadir.

Bu 1g1malarla foton gogalticidan ¢ikan akim, uygun katod takip edicisi ile yiikseltilir.
Yiikseltme faktorii genel olarak 30-50 arasindadir. Katod takip edicisinden sonra
dogru akim yiikselticisi (DA ratemeter) baglanir.

DA yiikselteci genel olarak (X-Y) kaydedici kullanildign zaman gerekir.
Elektrometre veya elektronik sayicilar kullamildigt zaman DA yiikselticiye gerek
kalmamaktadir. Isima egrisini  gormek igin, istenirse osiloskoplar da
kullamlabilmektedir. Okuma sisteminde kristalle foton ¢ogaltic: tiipiin fotokatodu
olduk¢a yakin alinnmstir. Aksi takdirde 151k siddeti uzakhigin karesiyle ters orantihi
olarak azaldigindan i1k verimi azalir. Diger taraftan ise boslugun fazla olmasi,
fotokatodun diizgiin aydinlanmasmna ve sogutma problemlerinin azalmasina
yaramaktadir. Gozoniinde tutulmasi gereken diger bir nokta ise optik filtre segimidir.
Kristal 1sitildig1 zaman 151ma spektrum bilegenlerinde degisiklikler olmakta ve her
igima egrisinde aym olmayan dalga boylan yayinlamaktadr. Bu sebepten
fotokatodun verimi de ona gore degigmektedir. Bir 1s1ma egrisinde iki pik altindaki
alam meydana getiren merkezlerin sayilani ve yeniden birlesme oranlan aym
olmadigindan, farkli dalga boylarinda ve farkli siddetlerde igimalar olmaktadir.
Pratikte ismlanin dalga boylar1 birbirinden bagimsiz olarak olgiilmemekte ve bu
sebepten belirli diizeltmeler yapilmamaktadir. En uygun pratik ¢6ziim ise ticari foton
cogaltic1 tiipler ve bunlarla birlikte optik filtreler kullanmaktir. Fakat bu durumda
tiipiin hassasiyeti iicte bire inmektedir (Engin 1996).

Kalibrasyon hatalarindan kurtulmak i¢in 11k kalibratorleri cihazin igerisine
konmugtur. Isik kalibratorleri radyoaktif kaynak (C-14), plastik sintilator veya
inorganik fosforlar igerir. Sistemin kalibrasyonu giinde bir kez bu kalibratorlerle
kontrol edilir.
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Isitma egrisinin maksimumuna kadar kirmizi tesi (Infrared) ismlari yaymayacak
sekilde 1s1ma sisteminin yapilmig olmast gerekmektedir. Bizim kullandigimmz
sistemde kirmizi Otesi iginlant tutan filtre olarak Corning Glass No: - 4305
kullamilmagtir.

5.3. Isitma Sistemi

Her metodun kendine gére bir isitma sistemi bulunmaktadir. Numunenin toz, disk
veya kiiciik g:ubukla‘r seklinde (rod) olmasi nedeniyle 1sitma plangetleri cesitli
sekillerde yapilmigtir. Isitma gekilleri ise, ya dogrudan dogruya ya da kristalin
tutturuldugu destegin 1siilmasi seklinde olmaktadir.

Isttma kaplan genel olarak nikel-krom alagimindan yapilmiglardir. Yiizey

oksidasyonunu dnlemek icin iist yiizeyleri giimiigle kaplanmstir.

Sicakliklar bir termoelektrik ¢ifti ile kontrol edilmektedir. Termoelektrik ¢ift, 1sitma
kabimnin hemen altina monte edilmistir. Program haricindeki 1s1 farkliiklan geri
beslemeli elektronik bir kumanda devresiyle kontrol edilmekte ve 1sitma hizlan bir
kontrol devresiyle programlanabilmektedir.

Isitma sisteminin (heating cycles) temel amaci, tuzaklardaki elektronlar tuzaktan
kurtuluncaya kadar kristali isitmaktir. Sekil 5.2°de ¢aligmalarnimizda kullandigimiz

TL okuyucusunun aragtirma amach 1sitma ¢evrimi goriilmektedir.

Aragtirma amagh 1sitma ¢evriminde goriilen Oon 1sitma zamam , diigiik sicaklik
pikinin doz olciimiine katkisim1 yok etmek i¢in kullanilir. Okuma zamam araligi doz
Olgiimii icin olup tavlama zamam ise yiiksek igmnlama diizeylerinde kristalin
tuzaklarindan tiim elektronlan tamamen silecek gekilde kristalin yiiksek sicaklikta
belli bir siire tutulmasi i¢in kullanilir. Iyi bir 151ma egrisi elde etmek igin 1sitic1, genis
bir sicaklik araliginda dogrusal olarak kontrollii 1sitma ve sogutma, sicaklik platosu
se¢imi ile on 1s1tma, tavlama ve sogutma siirelerinin segiminde esneklik saglayacak
bicimde olmalidur.
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Sekil 5.2. Bir Termoliiminesans okuyucu i¢in aragtirma amagch 1s1tma ¢evrimleri

5.4. Anilasyon (Tavlama) Islemi

Anilasyon (tavlama), kristallerin iginde bulunan tuzaklarn, elekironlardan tiimiiyle
bosaltilmas: igin yapilan bir islemdir. Termoliiminesans 6zelliklerini inceledigimiz
kuvars ornekler, oncelikle anilasyon islemine tabi tutulmuglardir. Bu amacla toz
kuvars kristalleri farkli sicakliklarda isitilmug, stabil sicakliklara ayarlanmus etiivde
24 saat tutulmuglardir. Farkh sicakliklarda ayn ayn anilasyon islemine tutulmasinin
sebebi, daha Onceden tuzaklarda yakanmis elektronlarin en uygun kurtulma
sicakhiklaninin belirlenmesini amaglamaktadir. Bu nedenle kuvars mineralleri 6nce
100 °C’de anilasyon islemine tabi tutulmus ve daha sonra aym islem 200°C ve 300°C

icin tekrarlanmgtir.

5.5. Orneklerin Isinlanmas:

Aniliye (tavlama) edilen 6rnekler, los bir ortamda 151k almayacak sekilde siyah renkli
polietilen kapsiillere doldurulmustur. Bu i§ i¢in 3 mm ¢apinda, 20 mm boyunda 22

adet kapsiil kullamilmis olup bu kapsiiller yaklagik 60 mg toz kristal alabilecek
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hacime sahiptirler. Hazirladigimz &rneklerin  tuzak derinligi ve frekans faktoriinin
bulunmas: igin Orneklerin yapay olarak iginlanmasi gerekir. Yapay iginlama
islemleri, Ankara Niikleer Aragtirma ve Egitim Merkezinde (ANAEM) doz hiz 0.5
Mrad/saat olan Gamma Cell PX-y-30 tipindeki r Co-60 gama kaynag: ile
gerceklestirilmigtir.

100 °C, 200 °C ve 300 °C’de aniliye edilmig kuvars tozlan Tablo1’de verilen zaman

arahg icinde gama radyasyon dozlarinda iginlanmiglardir.

Tablo 5.1 . Kuvars 6rneklerin 1ginlanma siireleri ve aldiklan radyasyon dozlanmin

eski ve yeni birimlerle ifadesi

Tavlama sicakligi Istnlama Siiresi (dak) Doz

kGy (yeni) | krad (eski)
100 °C, 200 °C, 300 °C 2 0.16 16.6
100 °C, 200 °C, 300 °C 4 0.33 33.2
100 °C, 200 °C, 300 °C 8 0.66 66.4
100 °C, 300 °C 12 0.99 99.6

5.6. Termoliiminesans Olgiimleri

Ismlanan Omeklerin termoliiminesans olgiimleri ve degerlendirilmeleri ANAEM
laboratuarlarinda gergeklestirilmigtir. Bu amacla termoliiminesans ol¢iimleri,15
mg’lik toz kristaller halinde Pitman model Toledo 654TL okuyucusunda,200
cm’/dk’lik azot gazi atmosferi ve oda sicaklifi sartlarinda 380 °C’ye kadar isitilarak
elde edilmistir. Istma egrisini ¢izdirmek icin, Yokogawa Technicorder Type 3078
X-Y kaydedicisi kullanilmigtir. Aletin duyarhilig1 ise background saymmlart alinarak
test edilmigtir.

Isinlanmus toz kristaller, termoliiminesans okuyucusunun isitict tablasma (Pano)
konularak, tabladan akim gegirilmesi yoluyla isiilir. Termoliiminesans olajnndan
dolayr olusan elektromanyetik 1g1n, optik filtreden gegtikten sonra foton gogaltici
tiipe ulagir ve orada akim meydana getirir. Foton ¢ogaltic1 tiipte meydana gelen akim,
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ornegin aldif1 radyasyonun dozuna ve cinsine baghdir. Foton gogalticidan gelen
akim, dijital teknikle say1 olarak ampermetrenin panosunda okunur. Aym zamanda
termoliiminesans okuyucusunun 1sitict tablasinin sicakligim olgen termogiftin uglan
_ kayit edicinin X ucuna, ampermetrenin ¢ikisi kayit edicinin Y ucuna baglanarak
ts1ma egrisi ¢izdirilir. Her 6l¢iim sonrasi, 6rneklerin background saymm alinarak
aletin duyarhihig: test edilir ve yine her dl¢iim i¢in termoliiminesans egrisi alinarak
6lgme islemleri tamamlanur.
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6. SONUCLAR ve DEGERLENDIRME

Bu boéliimde toz kuvars kristali ile besinci bolimde agiklanan deneylerin sonuglan
degerlendirilerek literatiirle kargilagtinlmalar yapilacaktir.

6.1. Kuvars’in Yapist

Kuvars, tridimit ve kristobalit olmak iizere iice aynlan kuvars grup mineralleri
sirastyla <870°C, 870-1470°C ve >1470°C sicaklik araliklarinda olugur. Tridimit ve
kristobalit normal sicakhklarda yan kararhidirlar ve dogal mineral olarak dogada
bulunurlar. Her ii¢ mineralin a ve B gegisleri vardir. a-kuvars 573°C altindaki
sicakliklarda, B-kuvars ise 573°C ile 870°C sicakliklan arasinda kararh bulunur. o-
gecigleri, her bagin yeniden diizenlenmesi disinda atomik durumun kiigiik
diizenlemelerini i¢eren bir faz degisimidir. Bundan dolay1, faz degisimi ¢ok hizhdir
ve o’dan, B’ya, sonrada tekrar o konumuna gegislerle meydana gelen kristal

¢iftlenmesine ragmen bu faz degisimi tamamen tersine ¢evrilebilir.

Rbombohedral yapidaki o-durumu, hekzagonal yapidaki B-kuvars yapist iginde
olarak gekilde gosterilmigtir (Sekil 6.1). Her iki durumda, oksijen atomlan, silisyum
atomlar1 arasinda tetrahedral bir bag olugtururlar. a-kuvarsda iki Si-O bagi optik
eksenle 66° ac1 yapar ve bir bagmn uzunlugu 1.598 A”dur. Oysa diger iki Si-O bag:
arasinda 44%'lik a¢1 vardir ve uzunlugu 1.616 A”dolayidadir. Boylece, oksijenler iki
esit ¢ift olarak silisyumla baglanirlar.

o-Kuvars tek kristali, 32 nokta grubunda hexagonal yapidadir. Buna goére a=b=c,
a=p=90° ve y= 120° “dir. Genel olarak, tabanlarinda birer piramit bulunan alt: kenarl
ve alt1 yiizeyli prizmalar bicimindedir. Fiziksel 6zellikleri olarak, kuvars’in 6zkiitlesi
2.32 g/cm’®, mineral sertligi 7 ve erime sicakhig1 1713 °C’dir. Jeolojik zaman boyunca
basing ve nemden etkilenmez ve kimyasal tepkimelere kars olduk¢a buyuk bir diren¢
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gosterir. Cams1 ve parlaktirlar. Ayrica kuvars kristali, icerdigi safsizlik atomlarinin

verdigi renge gore saydam, siit ve dumanh gibi degisik isimlerle anilir.

QOsi=o Qsi=} @=s=3

Sekil 6.1 o-kuvars’in rhombohedral yapisinda silisyum atomlarinin yerlesiminin

gosterimi. B-kuvars’da Si atomlarinn yerlesimi kesikli ¢izgilerle gosterilmistir.

Silisyum ve oksijen arasindaki elektronegatif fark, %40 iyonik, %60 kovalent bir bag
verir . Buradaki kovalent yapi, daha kat: yapida olugsmus kuvars mineralini verir ve
Orgii atomlarimin makroskopik difizyonunu Onler. Ancak dislokasyonlar ve has
nokta kusurlann bulunur. Bunlarin kompleks yapilan vardir ve bu tiir kuvarslar
olduk¢a saf olarak bilinirler. Kayip Orgii atomlant etrafinda bulunan Kkirliliklere
yerlesme egilimindedirler. Kuvars’da baglarin kangik iyonik ve kovalent dogasi, SiO

baginin kopmasimi saglayan radyasyon etkisiyle meydana gelir.

6.2.Is1l- Isima Egrileri

Isil 1gima egrisi olarak adlandirilan ve TL sayimmlannin sicakhiga bagh olarak
degisimlerini gosteren grafikler, incelenen her parametre i¢in ayn ayn ¢izdirilerek
degerlendirilmigtir. Sekil 6.2-6.12 arasindaki 1s1l-151ma egrileri anilasyon sicakliklar,
isttma hizlan ve isinlama dozlarina bagh olarak sunulmaktadir. Pik altindaki alan
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Aniliye (tavlama) Sicakligs : 100°C
Isinlama Dozu : 0.16kGy
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Sckil 6.2. 100 °C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0. 16 kGy gama dozu ile
isinlandiktan sonra farkl 1sitma nzilarinda elde edilen 151ma egrileri ve TL sayimlar
a) Pi=3.1°C/s, b) B.=5.2°Crs, ¢) B3=7.1°Css, d) B=9.4°Cls
TL=3102 nC TL= 11710 nC TL=2808 nC TL= 3063 nC
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TL 1s1ma (nC)

Sekil 6.3. 200 °C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.16 kGy gama dozu ilc

igmlandiktan sonra farkl 1s1tma hizilaninda elde edilen 1j1ma egrileri ve TL sayimlan
d) Bs=9.4°Cls

Aailiye (tavlama) Sicakhig : 200°C
Isinlama Dozu : 0.16kGy

d)

b)
a)
t ' + + t
50 100 150 200 250 300

Sicakhk (°C)

a) By=3.1°Css, b) B.=5.2°Css, c) Bs=7.1°Css,
TL=2257 nC TL=9253 nC TL= 3008 nC
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Aniliye (tavlama) Sicakhg: : 300°C

Isinlama Dozu : 0.16kGy
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Sekil 6.4. 300 9" de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.16 kGy gama dozu il

igmlandiktan sonra farkls 1siima zilarinda elde edilen 1jima egrileri ve TL sayimlan

a) Pi=3.1°Css, b) By 5.2 °Cls, c) Bs= 7.1 °Cls, d) Bs=9.4°Cls
TL=4316 nC TL=13533 nC - TL= 2744 nC TL= 3565 nC
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Aniliye (tavlama) Sicakbg1 : 100°C

Ismlama Dozu : 0.33kGy
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Sekil 6.5. 100 °C’de aniliye edilmig olan kuvars mineralinin 0.33 kGy gama dozu ile
iginlandiktan sonra farkli 1sitma izilaninda elde edilen 1g1ma egrileri ve TL sayimlan
a) By~ 3.1°Crs, b) B.=5.2°Cls, ¢)Ps=7.1°Cls,  d)Ps=9.4°Cls
TL=7314 nC TL=25772 nC TL= 5098 nC TL= 7458 nC
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Aniliye (tavlama) Sicakhgs : 200°C

Isinlama Dozu : 0.33 kGy
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Sekil 6.6. 200 °C"de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.33 kGy gama dozu ile
isinlandiktan sonra farkh 1sitma hizilarinda elde edilen 1s1ma egrileri ve TL sayimlan
b) Br=5.2"C/s, ¢) Bs=7.1"Cls, d) Bs=9.4°C/s

a) Bi=3.1°Css,
TL= 6222 nC TL~ 7836 nC

TL= 8686 nC TL~= 26425 nC
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Aniliye (tavlama) Sicakligs : 300°C
Ismlama Dozu : 0.33kGy
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Sekil 6.7. 300 °C’de aniliye edilmig olan kuvars mineralinin 0.33 kGy gama dozu ile
iginlandiktan sonra farklt isitma hizilarinda elde edilen 1ima egrileri ve TL sayimlan
a) Pi=13.1°Crss, b) B.=5.2°Css, c) B3 =7.1°Cs, d) P5=9.4°C/s
TL= 8307 nC TL=28819 nC TL= 7644 nC TL=7171 oC
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Aniliye (tavlama) Sicaklig1 : 100°C
Ismlama Dozu : 0.66kGy
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Sckil 6.8. 100 °C’de aniliye edilmig olan kuvars mineralinin 0.66 kGy gama dozu ile

igmlandiktan sonra farkli 1siima hizilarinda elde edilen 1g1ma egrileri ve TL sayimlart
b) Br=5.2°Cs, ) Bs=7.1°Cls.  d)Bs=9.4°Cls

2) Bi=3.1°C’s,
TL= 14497 nC TL= 17054 nC

TL= 16309 nC TL=59681 nC
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Aniliye (tavlama) Sicakhigs : 200°C

Ismnlama Dozu : 0.66kGy
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Sekil 6.9. 200 °C*de aniliye edilmig olan kuvars mineralinin 0.66 kGy gama dozu ile

igmlandiktan sonra farkl 1sitma hizilarinda elde edilen 151ma egrileri ve TL sayimlan

a) By 3.1°Css, b) B,~5.2°C/s, c) Bs= 7.1 %Crs, d) By 9.4°Cls
TL= 19459 nC TL=59998 nC TL= 19939 nC TL= 19513 nC
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Aniliye (tavlama) Sicakhgs : 300°C
Ismlama Dozu : 0.66kGy
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Sckil 6.10. 300 °C’de aniliye edilmig olan kuvars mineralinin 0.66 kGy gama dozu ile
igtnlandiktan sonra farkh 1sitma nzilarinda elde edilen 1g1ma egrileri ve TL sayimlan
a) Py~ 3.1°Cs, b) B.=5.2°Cs, c) B3=7.1"Cls, d) Ba—9.4°Cls

TL= 16411 nC TL=58955 nC TL= 16226 nC TL= 5100 nC
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Aniliye ({avlama) Sicakhgs ;: 100°C
Isinlama Dozu : 0.99 kGy
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Sckil 6.11. 100 °C’de aniliye edilmig olan kuvars mineralinin 0.99 kGy gama dozu ile

isinlandiktan sonra farkh isitma hizifarinda elde edilen 1g1ma egrileri ve TL sayimlan

a) B - 3.1°Css, b) B,=15.2°Css, ¢) Bs=17.1°Crs, d) Bs=9.4 °Crs
TL=27430 nC TL= 117156 n( TL= 41946 nC TL= 40526 nC
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Aniliye (taviama) Sicakhigs : 300°C
Ismlama Dozu : 0.99kGy
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Sekil 6.12. 300 °C°de aniliye edilmig olan kuvars mincralinin 0.99 kGy gama dozu ile
iginlandiktan sonra farkh 1sitma uzilannda elde edilen 1s1ma egrileri ve TL sayimlan
a) Pi=3.1°Crs, b) B,=5.2°Css, ) B;=7.1°Crs, d) Bs~9.4°C/s
TL= 40538 nC TL=1258750C  TL= 37483 nC TL= 39108 nC
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olgiilen TL miktarim1 nC (nanocoulomb) cinsinden vermektedir (Tablo 6.1). Bu alan
aym1 zamanda 6rneklerin 15inlama dozu ile orantilidir. Bazi parametreler (isitma hiz,
anilasyon sicakhig) bu alanin veya bir bagka deyisle sayim miktarinin az veya gok
. olmasinda etkili rol oynamaktadir. Bu nedenle, uygulanan radyasyon dozunun
belirlenmesinde 6nemli bir yeri olan pik altindaki alanlarin bu parametrelere bagh

olarak degisimi incelenmisgtir.

Tablo 6.1. 100 °C, 200 °C, 300 °C aniliye edilen kuvars mineraline iginlanan

radyasyon dozu ile TL sayiminin degigimi.

Doz p 100 °C 200 °C 300°C
(kGy) (°C/s) | TLSayim(nC) | TLSaym(nC) | TLSayim(nC)
3.1 3102 2257 4316
0.16 52 11710 9253 13533
7.1 2808 3008 2744
94 3063 4337 3565
3.1 7314 8686 8307
0.33 52 25772 26425 28819
7.1 5098 6222 7644
9.4 7458 7836 7171
3.1 16309 19459 16411
0.66 5.2 59681 59998 58955
7.1 14697 19939 16226
94 17054 19513 15100
3.1 27430 | emeeeeee 40538
0.99 5.2 117156 | eeeeeee- 125875
7.1 41946 2 |  -m-eee- 37483
94 40526 | eeeeeee- 39108

Tablo 6.1°de elde edilen sonuglar liste halinde sunulmaktadir. Burada kayda deger
olan iki husus vardir. Birincisi TL sayimlarin radyasyon dozu arttik¢a artiyor olmast,
ikinci husus da 5.2 °C/s 1s1tma lzinda sayilan 6rneklerin 1ginlamadan hemen sonra,
digerlerinin ise 1ginlamadan 19 saat sonra yapilmig olmasidir. Bu zaman farki ¢ok
¢arpici bir sonuca varmamizi saglanmigtir. Tuzaklara yakalanan elektronlann yaklagik
(1/ 3,45)’1 tuzaklarda kaldig1 gériilmiigtiir. Yaklasik %28’i 19 saat i¢cinde tuzaklardan
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kurtularak yeniden birlesme  yapmuglardir. Bunun anlamu tuzaklardan kurtulan
elektronlarin ilk 24 saat icinde durgun hale ge¢medigi ve “Fading’e ugradigidir
(Bulug 1995). Bundan sonraki boliimlerde bu iligkiler grafikler ve elde edilen diger
bulgular esliginde incelenecektir.

Sekil 6.2, 6.3 ve 6.4’de yer alan 1s11 1$ma egrileri 0.16 kGy gama dozu ile 1ginlanmg
kuvars kristalinin farkh 1sitma hizlanindaki (8,= 3.1 °C/s, B,= 5.2 °Css, 5= 7.1 °Cs,
B4=9.4 °C/s) ve farkh anilasyon sicakliklarindaki (100°C, 200°C, 300°C) degerlerine
gore cizdirilmigtir. Giiriildiigii gibi 0.16 kGy’e 1ginlanmug kuvars 6rneklerin biitiin 1s11
1is1ma egrileri tek bir karakteristik pik vermektedir. Anilasyon sicaklarinin okuma

iizerine anlamh bir etkisi goriilmemistir.

Sekil 6.5, 6.6 ve 6.7°de yine fakl 1s1tma hizlarinda , farkh anilasyon sicakliklarinda
aniliye edilmig ve 0.33 kGy gama 1511 dozu ile 1ginlannms kuvars kristalinin 1sil-
151ma egrileri goriilmektedir. Bu radyasyon dozunda da 0.16 kGy’de oldugu gibi 1s1l-
1s1um egrileri tek bir karakteristik pik vermektedir. Doz arttikga 151l 151ma egrilerinde
ikinci pik olusumlan gézlenmektedir.

Sekil 6.8, 6.9 ve 6.10°da sirasiyla 100°C, 200°C ve 300°C’de aniliye edilmis kuvars
kristalinin 0.66 kGy gama dozu ile 1sinlandiktan sonra farkli 1sitma hizlarinda elde
edilen 1si11 151ma egrileri goriilmektedir. Bu radyasyon dozundaki 1sil 151ma
egrilerinde iki tane karakteristik pik goriilmektedir ve hatta doz artukga 1s1l 1s1ma

egrilerinde iigiincii pik olugumlar da gézlenmektedir.

Sekil 6.11 ve 6.12°de sirasiyla 100°C ve 300°C’de aniliye edilmis kuvars kristalinin
0.99 kGy gama dozu ile 1sinlandiktan sonra farkl 1sitma hizlarinda elde edilen 1s1l
isima egrileri goriilmektedir. 0.99 kGy’e igmlanmug 1s1l 1smma egrilerinde 0.66
kGy’de oldugu gibi iki tane karakteristik pik goriilmektedir.

Ancak bu 1g1ma dozunda (0.99 kGy) 1sitma iz 5.2 °C/s ile alinmug olan 1s1l 1g1ma

egrisinin birinci pikinde ¢atallasma goriilmektedir. Aym tiirde 1s1l 151ma egrilerine
literatiirde de rastlanmgtir (Medlin 1962).
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6.3. Doz-TL Saym fligkisi

Doz-TL saymm (pik yilksekligi) iligkisi Sekil 6.13’de verilmektedir. Buradan da
~ goriildigii gibi doz arttikga TL sayim artmakta ve dolayisiyla doz cevap egrisinde
siirekli bir lineerlik gozlenmektedir. Bunun anlamu kuvars mineralinin radyasyon
dozuna ¢ok duyarh oldugu ve dolayisiyla radyasyon dozimetresinde giivenilir olarak
kullanilabilecegidir.

100°C, 200°C, 300°C’de aniliye edilmis kuvars minerallerinin degisik 1sitma
hizlarinda alinmig olan doz-TL sayim (cevap) iligkisinde 1sitma hizlarinin TL sayim
miktarinda ne denli etkili oldugu aragtinlmistir. Bu amagla farkl sicakliklarda aniliye
edilmis orneklerin farkli 1sitma hizlaninda doz-TL sayim iligkisi incelenmistir.Yine
her anilasyon sicakliga igin 3.1 °C/s, 7.1 °C/s, 9.4 °C/s 1s1tma hizlaninda neredeyse
cakisma diizeyinde bir iliski sozkonusudur. Buna karsihik 5.2 °C/s 1sitma Mhizinda
doz-TL iligkisinde goriilen farklilk saymmlann iginlamadan hemen sonra
alinmasindandir. ve bu nedenle 5.2 °C/s’ de alinan bu fazla sayimlarin fazla anlam

yoktur.

Elde edilen TL sayimlan, farkli sicakliklarda aniliye edilen Orneklerin sayim
verimlerinin 300 °C’dekinde biraz fazla oldugunu oldugunu gostermektedir. Bir
bagka deyisle tuzak sayilar her anilasyon sicakhiginda ¢ok farkh elde edilmemistir.

6.4. Isitma Hiz1-Pik Sicaklig1 Arasindaki Iligki

Isitma hizina bagh olarak doz bagimh piklerde hemen hemen tiim 1sil 151ma
egrilerinde saga kayma gosterdigi tespit edilmigtir. Bu saga kayma olayi, pik
sicakliklarinda da kayma meydana gelmesine neden olmaktadir. Buna iligkin gekiller
Sekil 6.14° de goriilmektedir.

Ug farkh anilasyon hizinda ¢izilen 1s1tma hizi- sicaklik kaymalari hemen hemen aym
degisimi gostermektedir. Bazi sistematik hatalar gozardi edilirse, her doz igin
sicakhik kaymasimin aym miktarda oldugu gozlenmektedir. Bu nedenle sicaklik
kaymasi radyasyon dozu ve tuzak parametrelerinin degerlendirilmeleri iizerinde fazla
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Sekil 6.13. Kuvars mineralinin 3.1 %Css (Mavi), 5.2 °C/s (Pembe), 7.1 °C/s (Kirmuzi),
9.4 (Yesil)’C/s 1s1tma hizi degerinde 1ginlama dozu ile TL sayimlan arasindaki iliski

(doz-etki iliskisi). Anilasyon sicakliklar (a) 100°C (b) 200°C (¢) 300 °C
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Sicaklik (°C)

Sicaklik(°C)

Sicaklik(°C)

Sekil 6.14. Kuvars mineralini 0.16 kGy ( lacivert),
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0.33 kGy (pembe), 0.66 kGy

(sart), 0.99 kGy (mavi) gama dozu ile 1ginlandiktan sonra farkli 1sitma hizlarina gore
elde edilen maksimum pik sicaklik degerleri. Anilasyon sicakliklari (a) 100°C  (b)
200°C (c) 100°C
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etkili goriinmmemektedir. Ancak karakteristik 1s1l-is1ma egrisinde pik sicakliklarinin
belirtilmesi 6nemlidir. Kayma goriilen pik sicakhklarinda ise 1sitma hizinm roli
mutlaka belirtilmelidir.

Daha sonraki bolimde de ele alindifn gibi i1sitma sicakligima bagh olarak pik
sicakbiklarimin kaymasi, tuzak derinliklerinin belirlenmesinde bir yontem olarak
kullamlacaktir.

6.5.Farkh Isittma Hizlari Yontemiyle Tuzak Parametrelerinin Belirlenmesi

Bu yontemde, farkli 1sitma hizlan igin 1s1l 151ma egrisinin maksimum noktalarina
kargilik gelen sicakliklar lciilerek tuzak parametreleri belirlenir. Bu amagla 6rnekler
once 0.16 kGy, 0.33 kGy, 0.66 kGy, 0.99 kGy doz alacak gekilde 1ginlandilar. Daha
sonra iginlanan kristallerin herbiri i¢in B,= 3.1 °C/s, B,= 5.2 °Css, Bs= 7.1 °Css,
B.=9.4 °C/s, 1sitma hzlarinda 151ma egrileri cizdirildi (Sekil 6.2 ile Sekil 6.12
" arasinda) ve bu 1sitma hizi degerlerindeki 1s1ma piklerinin maksimum degerlerine
karsilik gelen Ty, sicakliklan 6lgiildii. Bulunan degerler Tablo 6.2, Tablo 6.3, Tablo
6.4, Tablo 6.5’de verildi.

Tablo 6.2. 0.16 kGy radyasyon dozu ile iginlanmis kuvars kristalinin farkh isitma

hiz1 degerlerinde Olgiim parametreleri.

Anilasyon B (°C/s) Tu(K) T2
sicakligs (°C) In—=(K.s)
B
100 3.1 409 10.89
5.2 416 10.41
7.1 436 10.19
94 443 9.94
200 3.1 408 10.89
5.2 419 10.42
7.1 435 10.19
9.4 446 9.95
300 3.1 408 10.89
5.2 420 10.43
7.1 433 10.18
94 446 9.95
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Tablo 6.3. 0.33 kGy radyasyon dozu ile iginlanmmg kuvars kristalinin farkl 1sitma

hi1z1 degerlerinde 6l¢iim parametreleri.

Anilasyon B (°Cls) Ta(K) T?
sicakligs (°C) In-2(K.s)
B
100 3.1 413 10.91
5.2 425 10.45
7.1 433 10.18
9.4 446 9.95
200 3.1 415 10.95
5.2 426 10.46
7.1 433 10.18
9.4 446 9.95
300 3.1 423 10.96
5.2 429 10.47
7.1 433 10.18
9.4 447 9.96

farkli 1s1tma iz degerlerinde 6l¢iim parametreleri.

Tablo 6.4. 0.66 kGy radyasyon dozu ile isinlanmig kuvars kristalinin 151ma pikinin

Anilasyon B (°Cls) Ta (K) T2
sicakligs (°C) ln—Bi"—(K, s)
100 3.1 416 10.91
52 429 10.47
7.1 436 10.19
94 446 9.95
200 3.1 416 10.92
52 431 10.48
7.1 439 10.20
94 448 9.96
300 3.1 416 10.93
52 431 10.49
7.1 440 10.21
94 448 9.96
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.

Tablo 6.5. 0.99 kGy radyasyon dozu ile 1sinlanmig kuvars kristalinin 1g1ma pikinin
farkh 1s1tma hiz1 degerlerinde Slgiim parametreleri. |

Anilasyon B (°Cls) Tw (K) T2
sicakhi (°C) In—=(K.95)
| B
100 3.1 418 10.93
5.2 409 10.37
7.1 438 10.20
9.4 442 9.94
300 3.1 414 10.92
5.2 411 10.38
71 425 10.14
94 445 9.95

Her 1gima igin 1/T,, degerine kars1 In T,/ B degerleri ¢izildi. Bunlar her 1s1ma piki
icin Sekil 6.15 ile 6.25 arasinda gosterilmistir. Dogrularin egiminden her isima
pikine karsilik gelen tuzaklann E derinligi bulundu. Bulunan E degerleri ve her 151ma
piki icin b degeri yardimiyla (3.34) esitliginden frekans faktérii olan s degerleri
belirlendi (Engin ve Giiven 1997). Bu degerler Tablo 6.6-6.8 arasinda verilmistir.
Bulunan enerji tuzak degerleri ve frekans faktorlerinin degerlendirmeleri sonug

boliimiinde yapilmugtir.
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Sekil 6.15. 100°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.16 kGy gama dozu ile

isinlandiktan sonra farkli 1sitma hizlan yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi
, 11
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Sekil 6.16. 200°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.16 kGy gama dozu ile
wsinlandiktan sonra farkli 1sitma hizlart yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi
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Sekil 6.17. 300°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.16 kGy gama dozu ile

isinlandiktan sonra farkh isitma hizlan yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi
= 1
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Sekil 6.18. 100°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.33 kGy gama dozu ile

isinlandiktan sonra farkh 1sitma hizlart yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi
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Sekil 6.19. 200°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.33 kGy gama dozu ile

isinlandiktan sonra farkll 1sitma hizlann yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmas:i
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Sekil 6.20. 300°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.33 kGy gama dozu ile
isinlandiktan sonra farkh 1sitma hizlan yoOntemiyle tuzak emerji seviyesinin

bulunmasi
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Sekil 6.21. 100°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.66 kGy gama dozu ile
isinlandiktan sonra farkhi 1sitma hizlan yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmas:
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Sekil 6.22. 200°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.66 kGy gama dozu ile
isinlandiktan sonra farkli isitma hizlan yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi
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Sekil 6.23. 300°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.66 kGy gama dozu ile

isinlandiktan sonra farkli 1sitma hizlart yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi
11
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Sekil 6.24. 100°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.99 kGy gama dozu ile
iginlandiktan sonra farkli isitma hizlan yontemiyle tuzak enmerji seviyesinin

bulunmasi
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Sekil 6.25. 300°C’de aniliye edilmis olan kuvars mineralinin 0.99 kGy gama dozu ile
iginlandiktan sonra farkh 1sitma hizlan yontemiyle tuzak enerji seviyesinin

bulunmasi

Tablo 6.6 0.16 kGy radyasyon dozu ile 1sinlanmis kuvars kristalinin farkls sitma

hiz1 degerlerinde bulunan E tuzak derinligi, s frekans faktorii.

Anilasyon B (°Cls) Tu(K) E (eV) s(s™)

sicakhgi (°C)

100 3.1 409 0.36 3.903x 10’
52 416 0.36 3.155x 10°
7.1 436 0.36 2.427x 10°
9.4 443 0.36 2.555x 10°

200 3.1 408 0.36 1.984x 10°
5.2 419 0.36 2.396x 10°
7.1 435 0.36 2.085x 10’
9.4 446 0.36 2.659x 10°

300 3.1 408 0.50 1.477x 10°
52 420 0.50 1.5346x 10°
7.1 433 0.50 1.3088x 10°
9.4 446 0.50 1.0998x 10°
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Tablo 6.7. 0.33 kGy radyasyon dozu ile iginlanmig kuvars kristalinin farkh isitma
h1z1 degerlerinde bulunan E tuzak derinligi, s frekans faktorii.

Anilasyon B (°Crs) T (K) E (eV) s(s™)

sicakhf ‘o)

100 3.1 413 0.46 4.051x 10°
5.2 425 0.46 4.33x 10°
71 433 0.46 2.20x 10°
9.4 446 0.46 3.88x 10°

200 3.1 415 0.50 1.267x 10°
5.2 426 0.50 1.860x 10°
7.1 433 0.50 1.308x 10°
9.4 446 0.50 1.099x 10°

300 3.1 423 0.63 4.175x 10°
52 429 0.63 5.33x 10°
7.1 433 0.63 6.09x 10°
9.4 447 0.63 3.41x 10°

Tablo 6.8. 0.66 kGy radyasyon dozu ile iginlanmis kuvars kristalinin farkh 1sitma

h1z1 degerlerinde bulunan E tuzak derinligi, s frekans faktorii.

Anilasyon B (°Cls) T (K) E (eV) s(s7)

sicaklig (°C)

100 3.1 416 0.46 3.82x10*
5.2 429 0.46 4.05x10*
7.1 436 0.46 4.36x10°
9.4 446 0.46 6.67x10*

200 3.1 416 0.48 6.87x10*
52 431 0.48 4.16x10*
7.1 439 0.48 6.89x10*
9.4 448 0.48 6.75x10*

300 3.1 416 0.50 5.78x 10°
52 431 0.50 5.64x 10°
71 440 0.50 5.66x 10°
9.4 448 0.50 5.75x 10°
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6.6. Sistematik Hatalar

Kuvars Orneklerin aniliye islemleri, isinlama 6ncesi ve sonrasi olgiimleri ile

degerlendirme safhalaninda ortaya c¢ikan sistematik hatalar genellikle o6lgiim
sistemleri ve insan fakt6riinden kaynaklanmaktadir. Bunlar,

1)

2)

3)

4)

Anilasyon iglemleri sirasinda yapilan hatalar: Bu amagla kullamlan taviama
firmimin (etiiv) sicakligint belirleme ve stabil hale getirmeden kaynaklanan
hatalardir. Istenilen sicakliklarda meydana gelebilecek dalgalanmalar, kristalin
tuzaklanindaki elektronlarin bogaltilmasinda etkilidir ve bu nedenle sicaklikta
yapilacak hatalar parametrelerin hesaplarina yansiyacaktir.

ikinci sistematik hata, tavlanan Orneklerin karanlikta kapsiillere doldurulurken,
finndan altmirken ve TL cihazina konulmadan 6nce dig kaynakh 1sinlara maruz
kalmas1 sonucunda ortaya c¢ikar. Bu iginlann tuzaklanin az da olsa dolmasina
neden olur.

Bir bagka sistematik hata isimnlamadan kaynaklanan hatadir. Bu ise isinlama
sisteminin bir st sistemle kargilagtirilmasi (kalibrasyonu) ve 1sinlamada
hesaplanan zamana dayali doz miktarindan kaynaklanan hatalardir.

TL ol¢tim cihazindan kaynaklanan hatalar:. Bu cihaz son derece hassas olup
¢evre sartlanndan (sicaklik,nem,v.s.) etkilenir. Bu mnedenle bu cihazdan
kaynaklanan hata fazla miktarda TL sayim alinip bunlarin degerlendirilmesiyle
kaynak sayimlan ile test edilerek saptanabilir. TL cihazindan gelen hata %5
civarindadir. ki giin boyunca alman 6lgiimlerin normalize edilmesi gerekir.

Bunlar hesaba katildiginda TL 6lgiimlerinde yapilan hata %10’un iizerindedir.

5) Grafik ¢izim ve egimlerin degerlendirilmesinden ortaya ¢ikan hata da
sOzkonusudur.
6.7 Sonug

Bu ¢ahsmada sentetik toz kristal yapih kuvars mineralinin gama radyasyonu

alundaki davrams:1 incelenmistir. Bu amacla termoliiminesan teknik kullanilmis ve

is1nlanan 6rneklerin ayn ayn 1s1l 1s1ma egrileri ¢izdirilerek incelenmistir. Elde edilen

1s11 1gtma egrilerindeki pikler, literatiirde verilen karakteristik piklerle uyum
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icindedir. Aynica pik yiiksekliklerinin dozla attig1 ve doz-pik iligkisinin lineer bir
artig izledigi saptanmagtir.

. TL cihaz ile yaptigimz olgiimlerde 5.2 °C/s 1sitma huzi ile elde edilen degerler gama
kaynaginda iginlandiktan hemen sonra ahmmugtr. 3.1°C/s, 7.1°C/s, 9.4°C/s 1sitma
hizinda aldigimiz Slgiimler ise yaklagik olarak 19 saat sonra alnmugtir. 5.2 °C/s
1sitma hizindaki 1s1l 151ma egrilerinin digerlerinden daha o6nce Olgiim yapildig: icin
tuzak enerji seviyeleri bosalmas1 daha az gorinmektedir. 100°C ve 300°C’de aniliye
edilmis kuvars mineralinin 0.99kGy’e 1sinladiktan sonra bu 1sitma hizinda elde
edilen 1s1l 1is1ma egrilerindeki ilk karakteristik pikte ayrica ¢atallagma goriilmiigtiir.
Bu durum tek kristallerin piklerinde goriilmektedir.

Elektron enerji tuzak parametrelerini saptamada farklt isitma hizlan yontemi
kullanilmigtir. Bu yontemde sicakliga bagh pik kaymalan 1s1l 1s1ma egrileri iizerinde
belirlenmis ve bu bulgulardan hareketle tuzak enerji degerleri saptanmistir.
Tezimizin asil amaci, bu tuzak enerji seviyelerini saptamaktir. Bulgulanmiz tuzak
enerji derinliginin 0.36¢eV ile 0.63eV degerleri arasinda degistigini gostermektedir
(Tablo 6.5,Tablo 6.6, Tablo 6.7). Boliim 6.6’da belirtilen hata analizleri g6zoniine
alindiginda bu degerler 0.57¢V ile 1.00eV arasinda olmaktadir. Tek kristalli kuvarsin
tuzak derinlikleri literatiirde 0.84eV  ile 0.99¢V olarak verilmektedir. Kendi
bulgularnmiz ve hata paylan gozoniine ahdiginda sonuglar literatiirle paralellik

gostermektedir.

100°C ve 300°C’de aniliye edilmis kuvars mineralinin 0.99kGy’¢ 1ginladiktan sonra
5.2°C/s isitma hizinda elde edilen 1sil 1i1ma  egrilerindeki ilk karakteristik pikte
catallasmadan dolay: enerji tuzak parametreleri ¢ok diigiik ¢itkmaktadir. Bu nedenle,

bu degerlerdeki 6l¢iimler i¢in enerji tuzak parametreleri hesaplanmamgtir.

Ayrica tuzak enerji parametrelerinden biri olan frekans faktorii de hesaplanmis olup
bunlar 1.98x10°s™ ile 6.09x10%™" arasinda degismektedir. Eger hata analizi yaparsak
sonuglarimuz 1.23x10%™ ile 4.65x10" s arasinda degisecektir. Frekans faktorleri
ulagilabilen literatiirdeki farkli 1sitma hizlari yontemi yapilan hesaplamalarda bu
degerlerle kargilagtirma yapabilecegimiz bir kaynakla karsilagilmada.
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Cahgmamizda kullanilan yéntem (TL), gesitli uygulama alanlan olan bir fiziksel
yontemdir. Kuvars dogada ¢ok bulunabilirligi, etkisinde kaldif1 radyasyon dozunu
tuzak elektronlani yoluyla binlerce yil koruyabilmesi ozelliginden otiirii 6zellikle
radyasyon dozimetrisi, tarihleme ve jeolojik ¢aliymalarda yaygmm olarak
kullanilmaktadr.

82



KAYNAKLAR

1. BECQUEREL,E.,1885. Spectroscopic Studies of Solids Rendered Phosphorescent
by Action of Light or by Electric Discharge., C. R. Acad.Sci., 101, 205, Paris.

2. BOOTH, A. H., 1954. Calculation of Electron Trap Depth from TL Maxima Can.
J. Chem. 32, 214

3. BRAUNLICH, P.,1967. J.Apply. Phys. 38,2516

4. BULUS KIRIKKAYA, E.,1996, LiF ve Kuvars’mn Dozimetrik Ozelliklerinin
ncelenmesi ve Radyasyon Dozimetrisine Uygunlugunun Arastirilmasi. Kocaeli
Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Yiiksek Lisans Tezi,37, Kocaeli.

5. CHARLEBSY, A., 1981. Field Enchanced Luminescence of Irradiated Organics
due to Electron Tunelling., Radiat. Phys. Chem, 17,399

6. CHEN, R. and WINER, S.A. , 1970. Effects of Various Heating Rates on Glow
Curves, J. Appl. Phys. 41,5227

7. CHEN, R. and KIRSH, 1981., Analysis of Thermally Stimulated Processes.
Pergamon, Oxford.

8. CROISSETTE, D.L., 1965. Prentice Hall Electrical Engineering Series.
Transistor. Prentice Hall Inc, 22-56 , Englewood Cliffs, N. J.

9. DUFAY, C.F., 1738. Hist. de I’Acad Roy. de Sci. de Paris, 1726, 56. Paris.

10. DURLU, T. N., 1992. Katihal Fizigine Giris. Ikinci Baski Set Ofset Ltd.125-
145, Ankara

11. ENGIN, B., 1996. Dogal Kalsit Minerallerinin Termoliiminesans ve ESR
Yéntemleriyle Incelenmesi ve Tarihlenmesi, Hacettepe Universitesi Fen Bilimleri
Enstitiisii, Doktora Tezi, Ankara.

12.ENGIN, B. ve GUVEN, O., 1997. Termoluminescence Dating of Denizli

Travertines from the Southwestern Part of Turkey, Appl. Radiat. Isot. 48. 1257-
1264
13. FLEMING, S. J., 1968. Journal of Material Science 46,1569

14. GARLICK, G.F.J. and GIBSON, A.F., 1948. The Electron Trap Mechanism of
Luminescence in Sulphide and Silicate Phosphors, Proc. Phys. Soc, 60, 574-590

15. GOKSEL, S.,1973. Radyasyonlarin Biyolojik Etkileri ve Radyasyon Korumas:.



ITU Matbaasi. Giimiigsuyu, istanbul

16. HAMA, Y., KIMURA, Y., TSUMURA, M. and OMIL, N. , 1980. J. Chem.
Phys., 53, 115.

17. HENRY, C.H. and LANG, D.V.,1977. Nonradiative Capture and Recombination
by multiphonon emission in GaAs and GaP, Phys. Rev, B15, 989

18. HOOGENSTRAATEN.,W. 1958. Electron Traps in Zinc Sulphide phosphors,
Philips Res. Rep, 13, 515-562.

19. KEATING, P. N, 1961. Thermally Stimulated Emission and Conductivity Peaks
in the Case Temperature Dependent Trapping Cross Sections. Proc. Phys. Soc.
Vol:78, 1408

20. Mc KEEVER, S.W.S., 1985. Thermoluminescence of Solids, Cambridge U.P.,
Cambridge -

21. MEDLIN, W.L., 1963. Termoluminescence in Quartz, The Journal of Chemical
Physics, 38, 1132-1142

22. NICHOLS, K.G. and VERVOLIN, E.V. 1966. Transistor Physics, 9-11,
Cambridge

23. PASSLER, R., 1978. Temperature  Dependences of The Nonradiative
Multiphonon Carrier Capture and Ejection Properties of Deep Traps in
Semiconductors, Phys. Stat. Sol. (B), 85, 203.

24. PRINGSHEIM, P. and VOGEL, M.,1946. Luminescence of Liquids and Solids
and its Practical Applications, Interscience Publishers, Inc. New York, N.Y.

25. RANDALL, J.T. and WILKINS, M.H.F.,1945a. Phosphorescence and Electron
Traps, Proceedings of The Royal Society A, 184, 366-407

26. RAZDAN, K. N., WIATROWSKY, W.G. and BRENNAN, W.D., 1973.
Calculation Termoliiminescence Glow Curves by Analog Computer. Appl
Phys.,Vol. 44, 5483-5488

27. SEITZ, F.,1946, Color Centers in Alkali Halide Crystals, Rev. Modern. Phys,
18,3, 384-408

28. VISOCEKAS, R., CEVA, T., MARTI, C., LEFAUCHEUX, F. and ROBERT,
M.C., 1976. Tunelling Processes in Afterglow of Calcite, Phys. Stat. Solidi, A35,
315-327

29. ZHANG, D., PEIHVA, H. and SIZHAO, J., 1993. The improved shematic band
model for ESR and TL dating . Apply Radiation Isot. 44, 287-291

84



